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Técnica de error de foco para microscopia de

expansion y recuperacion téermica (ThERM)

Resumen.

En esta tesis doctoral se presenta el desarrollo de un accesorio fototérmico capaz de
caracterizar propiedades térmicas de una muestra midiendo la curvatura superficial de la
expansion térmica inducida. La técnica, denominada ThERM por las siglas en inglés
Termal Expansion-Recovery Microscopy (microscopia de expansion y recuperacion
térmica), permite medir mapas bidimensionales de difusividad la difusividad térmica
con una resolucion micrométrica. Un haz de excitacion modulado calienta la muestra
induciendo una respuesta térmica. El esquema de deteccién consiste en un haz de
prueba astigmatico y un detector de cuatro cuadrantes. De la diferencia entre las
diagonales del detector se genera una sefial de error de foco (FE) que resulta
proporcional al desenfoque del haz de prueba causado por la curvatura superficial de la
muestra. Ajustando barridos en frecuencia con un modelo térmico se obtiene una
frecuencia de corte que solo depende de la difusividad térmica de la muestra y el
tamafio del haz de excitacion. Esto permite caracterizar la difusividad térmica de la
muestra de manera simple, con una resolucion lateral definida por el tamafio del haz de

excitacion y resolucion axial subnanométrica.

Palabras Claves: difusividad térmica, técnica fototérmica, error de foco



Focus error technique for Thermal Expansion-

Recovery Microscopy (ThERM)

Abstract.

In this doctoral thesis we present the design of a photothermal microscope accessory
capable of characterizing thermal properties of a sample by probing the surface
curvature of the induced thermal expansion. The technique, called ThERM (Thermal
Expansion-Recovery Microscopy), allows the retrieval of the thermal diffusivity at
microscopic levels and hence mapping such magnitude over a sample surface. A
modulated pump laser beam heats the sample, thus inducing a thermal response. The
detection scheme consists of an astigmatic probe laser and a four-quadrant detector.
From the difference between the diagonals of the detector, a focus error signal is
obtained (FE) which is proportional to the defocusing of the probe beam due to the
surface curvature. Nonlinear fitting of frequency sweeps with a thermal model allows
the retrieval of a cutoff frequency which only depends on the thermal diffusivity of the
sample and the pump beam size. Therefore a straightforward retrieval of the thermal
diffusivity of the sample is possible, with a lateral resolution defined by the pump beam

size and a sub-nanometer axial resolution.

Keywords: thermal diffusivity, photothermal technique, focus error



Capitulo 1:

Introduccion.

Para predecir el comportamiento térmico de un material se requiere conocer la
difusividad térmica (D), la efusividad (e) y la conductividad (x). La difusividad térmica
caracteriza la conduccién del calor; la efusividad define el contacto térmico entre dos
superficies; la conductividad térmica determina el flujo de calor asociado a un dado
gradiente de temperatura. En particular, la difusividad térmica se puede medir utilizando

experimentos fototérmicos (se extrae en general de la longitud térmica de difusion
U=(D/7xf)"?), mientras que la conductividad y la efusividad requieren mediciones

absolutas (no relativas), por lo cual resultan mas dificiles de medir.

En materiales complejos como ceramicos, peliculas delgadas y compuestos es de sumo
interés poder predecir y entender su comportamiento. Para ello es necesario conocer
tanto los parametros fisicos a escala macroscopica como las propiedades de cada uno de
los constituyentes a escalas microscopicas. Las técnicas fototérmicas permiten
determinar propiedades como difusividad térmica a diferentes escalas variando la
frecuencia de modulacion. Por esto, resultan ideales como herramientas para investigar

materiales complejos [Fournier 2001].

Las ondas térmicas inducidas en materiales han sido utilizadas desde principios de la
década del 80 con el fin de caracterizar propiedades térmicas (calor especifico
volumétrico, conductividad térmica, coeficiente de expansion térmica) y no-térmicas
(variaciones en el coeficiente de absorcidon oOptica, parametros elasticos). La mayoria de
las técnicas utiliza la excitacion y posterior absorcion de un haz de luz modulado en

intensidad o un haz de electrones para generarlas. Existen una vasta variedad de técnicas



que permiten detectar y caracterizar ondas térmicas. Entre ellas podemos destacar la
radiometria IR (deteccion de la emision IR de la superficie debido al calentamiento de la
misma) [Normal 1979, Busse 1980, Celorrio 2010, Glorieux 1999], fotodeflexién de un
haz de prueba debido al efecto “mirage” (cambio en el indice de refraccion) [Salazar
1991, Rosencwaig 1983, Opsal 1983] o por la expansion térmica de la superficie (que
genera una curvatura en la misma) [Rosencwaig 1983, Opsal 1983, Martinez 2008,
Crossa Archiopoli 2010, Crossa Archiopoli 2011] y la termoreflectancia (el cambio de
reflectividad de la superficie debido a la temperatura es medido con un haz de prueba)
[Bincheng 1999, Rochais 2005]. Las técnicas mencionadas son de suma importancia en
los llamados ensayos no destructivos dado que son sin contacto y no alteran las

propiedades intrinsecas de las muestras analizadas.

1.1 Radiometria IR.

Las técnicas de radiometria IR consisten en bombear una muestra con un haz de luz
para generar una onda térmica y luego medir la emision IR de la muestra. Dicha sefial
dependera de como se reflejan y dispersan las ondas dentro del material debido a
diferencias en los parametros térmicos de las estructuras que componen la muestra. De
esta manera es posible caracterizar propiedades térmicas a través de la emision IR

medida.

En 1979, Nordal introduce un método llamado radiometria fototérmica (PTR por su
nombre en inglés photothermal radiometry), que permite realizar mediciones
espectroscopicas sin contacto en materia condensada [Nordal 1979]. Para ello se utiliza
un laser de bombeo para calentar y con un detector térmico se registra la radiacion
térmica emitida por la muestra, que bajo ciertos supuestos, es proporcional al
coeficiente de absorcion, a(A) (ver figura 1.1). Sintonizando el laser de bombeo, se
pueden medir espectros que permiten extraer informacidon de transiciones de fase,
estados vibracionales de moléculas y caracterizar cantidades diminutas de materiales

sobre la superficie de una muestra.
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Figura 1.1: Dispositivo experimental para a través de la técnica de radiometria fototérmica, método
introducido en 1979 por Nordal, realizar mediciones espectroscopicas sin contacto de materia condensada
[Nordal 1979].

Cuando el bombeo y la deteccion se realizan del mismo lado de la muestra, la sefal
medida suele ser dominada por la contribucion de estructuras cercanas a la superficie

Esto tiene que ver con la longitud de penetracion de la onda térmica dentro del material,
u=(D/xf)"* donde D es la difusividad térmica y fes la frecuencia de modulacién de

la fuente de bombeo. Para resolver esto, y poder estudiar propiedades térmicas en un
rango de penetracion mayor se puede utilizar una técnica fototérmica de transmision
llamada mapeo de onda térmica [Busse 1980]. En dicha técnica, la muestra es
calentada de un lado por una fuente de luz visible, monocromatica y modulada que
genera ondas térmicas que se propagan dentro del material. La deteccion se realiza del
otro lado de la muestra, donde se mide la radiacion IR emitida que se corresponde a la
onda térmica atenuada. La amplitud de la sefial es sensible a la estructura Optica
superficial mientras que la fase depende de estructura de propiedades térmicas dentro
del material (la fase depende del tiempo de reaccion térmico y no de la cantidad de calor
como la amplitud). Esta técnica permite determinar el espesor de muestras metélicas, la
longitud de penetracion térmica (y por ende la difusividad térmica), la velocidad de la
onda térmica y estudiar estructuras debajo de la superficie. La limitacion inherente
radica en que a mayor espesor de muestra, menor serd la sefial detectada del lado
contrario a la excitacion. Ademas, vale la pena aclarar, que a diferencia de la técnica de

mapeo térmico infrarrojo que solo depende de propiedades Opticas del material, la



deteccion fototérmica caracteriza un efecto dinamico y por ello depende tanto de

propiedades Opticas como térmicas.

La radiometria IR se ha utilizado mucho para obtener perfiles en profundidad de
propiedades térmicas. En estos casos, para poder reconstruir el perfil de alguna
propiedad térmica a partir de los datos medidos se necesita resolver el problema inverso.
Aqui radica la mayor dificultad de la técnica, ya que muchas veces dichos problemas no
estan bien condicionados (mas de un perfil ajusta a los datos experimentales medidos).
Una solucion a esto es utilizar 3 canales de informacion de la medicion (amplitud, fase y
derivada de la fase) para reducir las multiples soluciones a una sola soluciéon continua
[Munidasa 1998]. En el trabajo de Munidasa, se resuelve el problema inverso para
extraer el perfil en profundidad de la difusividad térmica con datos experimentales de
radiometria fototérmica, en muestras inhomogéneas fabricadas a partir de muestras de
acero. Un resultado interesante de los perfiles de difusividad térmica en muestras de
acero endurecido es que anticorrelacionan muy bien con ensayos destructivos de dureza
(ver figura 1.2). Por lo tanto las técnicas fototérmicas que miden perfiles de difusividad
son de suma importancia a la hora de realizar una caracterizacion no destructiva, sin

contacto de la dureza.
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Figura 1.2: Curvas de difusividad térmica reconstruidas a partir de perfiles de amplitud y fase de sefial
fototérmica en muestras de acero endurecido y sus respectivas mediciones de microdureza con ensayos
destructivos. [Munidasa 1998]

Otra técnica para resolver el problema inverso a partir de mediciones de radiometria
fototérmica consiste en dividir a la muestra en multiples capas, cada cual con su propia

conductividad térmica, y usar un método de ajuste por cuadrados minimos para la



temperatura superficial de cada capa [Celorrio 2010]. Mientras menor sea la cantidad de
capas, mejor condicionado estd el problema (ya que existen menos perfiles de
conductividad térmica que ajustan los mismos datos experimentales) al costo de perder
resolucion espacial en la reconstruccion del perfil. Una limitacién de dicho recurso es
que se asumen capas paralelas de conductividad constante. Las mediciones se realizan
en muestras de acero endurecido con algin tratamiento y para normalizar las
mediciones se utiliza una muestra de acero sin tratar. Dada que la muestra de acero sin
tratamiento posee otra absorcion y una calidad superficial distinta, esto introduce un

desfasaje nuevo y un cambio en la amplitud de la sefal que se deben contemplar.

Una tercera técnica para extraer perfiles en profundidad de conductividad térmica en
materiales con inhomogeneidades térmicas a partir de mediciones de temperatura
superficial es el de redes neuronales [Glorieux 1999]. El método neuronal consiste en
lograr correlacionar perfiles de conductividad térmica con datos de temperatura
superficial a través de un aprendizaje previo del programa utilizando ejemplos tanto
numéricos como reales. Es importante que el aprendizaje se realice en el rango de
conductividades que uno espera medir en la muestra. El método convencional utilizado,
chi-cuadrado, tiene el problema de que parte de la informacion de la conductividad se
puede perder debido al error asociado a un punto experimental (no es facil atribuir un
peso correcto a los datos experimentales basandose tnicamente en el error). Pero en el
caso del método neuronal, la minimizacion se basa en perfiles de conductividad térmica
cargados previamente como ejemplos y no en la sefial de entrada, por lo que
automaticamente se atribuyen pesos mas chicos a valores, aiin grandes, que no aportan

informacion relevante.

Una de las limitaciones de las técnicas de radiometria IR es la baja resolucion lateral,
que en general se asocia con la longitud de onda utilizada como fuente de excitacion.
Pero aunque se logre enfocar el haz a un area que permita realizar barridos
microscopicos, el problema radica en que los detectores para IR son muy ruidosos. Al
achicar la zona calentada, disminuye la sefial emitida por la muestra y las mediciones
resultan ruidosas. Esto hace que la técnica no resulte la méas adecuada para realizar

mapas microscopicos bidimensionales.



1.2 Termoreflectancia.

La microscopia termoreflectiva modulada es una de las técnicas mas convenientes para
medir difusividad térmica en materiales solidos. Al igual que otras técnicas
fototérmicas, es de cardcter no destructivo, sin contacto y posee una alta resolucion
espacial. Los experimentos de termoreflectancia se basan en utilizar un laser de
excitacion modulado para que el material absorba la luz incidente y aumente localmente
la temperatura y por ende cambie la reflectividad superficial. Luego con un segundo
laser de prueba se mide la sefial reflejada que estard modulada a la frecuencia del haz de
excitacion. La medicion del haz de prueba se efectia tanto para diferentes frecuencias
de modulacion del haz de excitacion como para diferentes separaciones entre haces.
Esto requiere gran estabilidad de punteria de los haces para poder medir la sefal

fototérmica para diferentes separaciones de haces.

Si uno realiza mediciones de la sefal de termoreflectancia variando la distancia entre
haces, se puede extraer la difusividad térmica de la pendiente de la fase, como funcién
de la distancia al punto del haz de excitacion [Bincheng 1999]. Pero en el caso de
peliculas delgadas sobre un sustrato, la sefial de termoreflectancia depende no solo de la
difusividad de la pelicula, sino de la del sustrato y de la resistencia térmica entre la
pelicula y el sustrato. En general se asume conocer la difusividad del sustrato y la
resistencia térmica, pero errores en estos valores se traducen directamente en errores en
la determinacion de la difusividad térmica de la pelicula delgada. Otra opcion es realizar
un ajuste multiparamétrico midiendo el perfil de fase (se mide la fase para diferentes
separaciones entre haces) para 3 frecuencias distintas [Bincheng 1999]. De esta manera,
a través de un ajuste por cuadrados minimos con un modelo de difusividad de dos
capas, es posible extraer la difusividad de la pelicula, del sustrato y la resistencia
térmica entre ambas. En general se utiliza la fase para los ajustes ya que suele ser menos
dependiente de fendmenos no térmicos. Cuando la difusividad de la pelicula es muy
parecida a la del sustrato, es de suma importancia conocer con precision la difusividad

del sustrato para minimizar los errores del ajuste.

Otra gran ventaja de los métodos fototérmicos es que al ser sin contacto se pueden hacer

estudios en funcidon de la temperatura, utilizando una platina de calentamiento para



microscopio. Técnicas que requieren un contacto directo con la muestra no permiten
realizar dichas mediciones a temperaturas elevadas. Utilizando una platina de
calentamiento y microscopia fotoreflectiva, se han hecho estudios de difusividad
térmica en estructuras de fibras de carbono en funcion de la temperatura, hasta alrededor
de 1000 °C [Rochais 2005] (ver figura 1.3). En este experimento, se mide la reflexion de
un haz de prueba continuo luego de ser reflejado sobre la superficie de una muestra
calentada periédicamente por un haz de excitacion. La amplitud de la sefial medida en
un amplificador lock-in depende de los pardmetros Opticos y térmicos mientras que la
fase depende solamente de la difusividad térmica y la frecuencia de modulacion. La
preparacion de la muestra requiere un pulido tipo espejo y la muestra debe ser
térmicamente delgada para evitar tener un gradiente grande de temperatura en la
direcciéon perpendicular a la superficie. Aun siendo un método sin contacto, las
mediciones a altas temperaturas (a partir de los cientos de grados Celsius) traen
aparejadas ciertas dificultades: oxidacion de la muestra cambia su reflectividad; la

expansion térmica de la superficie desenfoca los haces.
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Figura 1.3: Dispositivo experimental utilizado para realizar caracterizaciones térmicas en muestras hasta
1000°C con la técnica de microscopia fotoreflectiva. [Rochais 2005]

Al mover el haz de prueba respecto al de excitacion y realizar mapas bidimensionales de
la muestra, se puede identificar los ejes principales de la difusividad térmica y analizar
la anisotropia. Realizar un barrido bidimensional completo de la muestra requiere
aproximadamente de 8 horas de medicion. Resultados preliminares se pueden extraer
directamente de la pendiente de la fase. En muestras isotropicas, la caracterizacion en

funcién de la temperatura se realiza efectuando barridos unidimensionales y luego



ajustando el perfil de fase obtenido, del cual se extrae el valor de la difusividad térmica.
En muestras anisotropicas, si los dos ejes de anisotropia se encuentran sobre el plano de
la muestra, se pueden extraer los valores principales de difusividad térmica del mapa
bidimensional de la fase. De las lineas de isoamplitud se puede extraer el nivel de

anisotropia térmica de la muestra.

1.3 Fotodeflexion.

La fotodeflexion es una técnica fototérmica que se basa en medir la deflexion de un haz
de prueba debido a un fendmeno térmico inducido, en general una deformacion

superficial como respuesta al calentamiento local, por un haz de excitacion.

En 1991, Salazar presenta un trabajo el cual constituye la corroboracion experimental de
la teoria generalizada del efecto mirage 6 deflexion de haz oOptico, usado para medir
difusividad térmica en muestras solidas [Salazar 1991]. En muestras con superficies
pulidas, utilizan una configuracion experimental en la cual el haz de prueba incide en un
pequeiio angulo respecto a la superficie (método de rebote); mientras que en muestras
con superficies rugosas el haz de prueba incide en forma rasante, casi paralelo a la
superficie (método rasante) (ver figura 1.4). De la respuesta en frecuencia de la sefial
fototérmica se puede extraer el valor de difusividad térmica de la muestra, conociendo

previamente propiedades termo-6pticas del material en volumen (bulk).

Detector

| Chopper
Z l Lock-in

Nd: YAG

Figura 1.4: Dispositivo experimental que constituye la corroboracién experimental de la teoria
generalizada del efecto mirage. Se observan las dos configuraciones de entrada del haz: una rasante a la
superficie y otra en angulo. [Salazar 1991]

10



Lo interesante es que analizan el uso de ambos métodos en muestras con diferentes
propiedades: opacas y térmicamente gruesas; opacas y térmicamente delgadas;
transparentes. En las primeras, opacas y térmicamente gruesas, ambos métodos resultan
adecuados y se pueden usar para extraer la difusividad térmica de la muestra. En
muestras opacas y térmicamente gruesas, el método de rebote no resulta adecuado por la
dilatacion térmica que genera una protuberancia en la muestra que desvia el haz fuera
del detector, por lo cual se opta por utilizar el método rasante con bajas potencias de
bombeo para disminuir los efectos termoelasticos en la muestra. Y por ultimo, para

muestras transparentes solo resulta adecuado el método de rebote.

Usualmente, para determinar espesores de peliculas delgadas, se requiere una
examinacion microscopica de la seccion lateral de una muestra o la medicion de un
escalon. Estos métodos son en general ensayos destructivos o de contacto. Las opciones
de métodos sin contacto suelen ser muy indirectos y requieren conocimiento previo de
parametros del material conjuntamente con un modelo comprensivo de la sefal que se
espera medir. Ademas de ser util para estudiar propiedades térmicas en materiales, la
técnica de fotodeflexion puede ser aplicada a la determinacion de espesores de peliculas
delgadas [Rosencwaig 1983, Opsal 1983]. De esta manera es posible determinar
espesores en forma no destructiva, sin contacto, con una resolucion espacial
micrométrica (haz de prueba y excitacion muy enfocados) en peliculas tanto
Optimamente opacas como transparentes (requerimiento para la industria de
semiconductores), utilizando ondas térmicas de alta frecuencia (mayor a 100 kHz)
inducidas por un haz de excitacion. Se utiliza un haz de excitacion y un haz de prueba
separados una distancia fija y se mide la deflexion con un fotodiodo de dos celdas (ver

figura 1.5).
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Figura 1.5: Esquematico del dispositivo armado para caracterizar el espesor de peliculas delgadas
utilizando deflexion de un haz laser. [Opsal 1983]

Para extraer el espesor de la pelicula delgada se utiliza un modelo extendido del modelo
de Opsal y Rosencwaig, que demuestra como obtener perfiles de profundidad y espesor
de multicapas del analisis de la temperatura superficial. Este nuevo modelo se extiende
a tres dimensiones, incluye deformaciones termoelasticas de superficie, efectos de lente
térmica, efectos Opticos, efectos no lineales de la dependencia de parametros térmicos
con la temperatura y hasta interferencia por reflexiones en muestras transparentes (ver
figura 1.6). Dada la cantidad de efectos que se deben contemplar en simultaneo, la
técnica requiere de una calibracion exhaustiva. Asi y todo, logran obtener una

sensibilidad en la determinacién de desplazamientos superficiales locales de 107
A/(Hz)" a 1 MHz.
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Figura 1.6: Descripcion esquematica de los fendmenos fisicos que afectan al haz de prueba en una
muestra de SiO, sobre un sustrato de silicio incluyendo deformaciones termoelasticas de las interfaces
Si10,-Si y Si0,-aire, lentes térmicas de signos opuestos en aire y SiO,, y efectos de interferencia optica en
la pelicula delgada de SiO,. [Rosencwaig 1983]

En experimentos fototérmicos de termoreflectancia es de suma importancia asegurarse
que la senal medida se corresponda solamente a un cambio en la reflectividad de la
muestra con la temperatura y que no haya contribuciones indeseadas de fotodeflexion
que aparezcan debido a la dilatacion térmica de superficie. Una manera de evitar sefal
de fotodeflexion es centrando ambos haces, pero la técnica de termoreflectancia se basa
en medir el cambio de reflectividad en funcioén de la posicidn relativa de los haces y la
respuesta térmica del material puede afectar la reflexion del haz de prueba. En muestras
metdlicas, se suelen observar saltos de fases inesperados utilizando este protocolo que
parece sencillo y que brinda buenos resultados en muestras dieléctricas. Una solucién a
este problema es asumir la presencia de ambos fenomenos (termoreflectancia y
fotodeflexion) y luego ajustar los datos con un modelo completo [Martinez 2008]. La

respuesta en frecuencia de ambos fendémenos térmicos es distinta, pero en ambos casos

se observa una misma frecuencia de corte @,=2D/0o’, donde D es la difusividad

térmica y o es el tamano del haz de excitacion. A la frecuencia de corte, el calor
difunde una distancia del orden del tamafio del haz. De esta manera, con el ajuste se
atribuye un peso a cada fendmeno en la sefial medida y se extrae, de la frecuencia de
corte y el tamafio de haz medido con una camara CCD, la difusividad térmica de la

muestra. La técnica propuesta es sin contacto y permite caracterizar propiedades
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térmicas dentro de un unico grano cristalino (resolucion de aproximadamente 1 pm?) sin

sufrir efectos de frontera de la estructura granular de la muestra.

Las propiedades de materiales metalicos no solo dependen de la composicion del
mismo, sino también de que fases se encuentran presentes en la microestructura. Por
ello es de suma importancia contar con técnicas que permitan caracterizar y distinguir
diferentes fases cristalinas. En general se utilizan microscopias de barrido basadas en
microscopia electronica: para fases de diferente composicion se utiliza espectroscopia
dispersiva de energia (EDS); para fases con composicion quimica similar se requiere de
técnicas mas elaboradas como difraccion de electrones retrodispersados (EBSD). Dado
que la difusividad térmica es una propiedad que depende fuertemente de la estructura
cristalografica y cuyo valor permite distinguir entre dos fases con composicion quimica
similar, técnicas fototérmicas que permitan realizar mapas bidimensionales de la
difusividad térmica resultan de suma utilidad. La mayoria de los métodos fototérmicos
se basan en determinar el retardo espacial de la sefial como funcion de la separacion
entre el haz de excitacion y el haz de prueba 6 su dependencia con la frecuencia de
modulacion de la excitacion para una separacion de haces constante. Esto suele requerir

gran estabilidad de punteria de los haces.

El método propuesto por Crossa Archiopoli, et al. permite extraer la difusividad térmica
de la muestra solo midiendo el retardo en la fase del haz de prueba respecto a la
modulacion del haz de excitacion a una frecuencia constante [Crossa Archiopoli 2010].
Cabe aclarar que este método requiere calibrar el retardo temporal realizando un barrido
en frecuencia en solo algunos puntos de la muestra y mantener el tamafio de haz, la
forma y la separacion entre haces constante. La sefial medida proviene de dos
fenomenos fototérmicos: termoreflectancia debido al cambio de temperatura inducido;
fotodeflexion consecuencia de la deformacion superficial. Bajo ciertas condiciones o
propiedades de la muestra, se puede despreciar uno de los dos fendémenos (por ejemplo
para haces centrados no existe fotodeflexion) y esto permite extraer la difusividad
térmica de medir solo el retardo de fase. Asi se realizan barridos bidimensionales de la
muestra con una resolucion que depende no solo del tamafio de los haces, sino también
de la frecuencia de modulacion, con una sensibilidad del orden de 1 grado cada 5% de
cambio en la difusividad térmica (ver figura 1.7). El tamafo del haz define la resolucion

superficial, y conjuntamente con la frecuencia, definen la longitud de penetracion

14



térmica, que determina hasta que profundidad del material penetra el haz de excitacion.
La difusividad térmica medida se corresponderd con la de la region del material
alcanzada por la onda térmica. El hecho de extraer la informacion térmica de un mapa
de fase posee una ventaja experimental intrinseca: la sefal resulta insensible a la
inclinacion de la muestra. De la correlacion hallada entre la difusividad térmica y el
retraso en la fase a frecuencia fija, se pueden estudiar y medir cambios estructurales en

tiempos cortos.
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Figura 1.7: Dependencia de la fase de la sefial con la difusividad térmica normalizada (se normaliza con
valores medidos en solo algunos puntos de la muestra) cuando solo es apreciable el término de

fotodeflexion (despreciando la contribucion de termoreflectancia). La mayor pendiente es de alrededor de
20 para D/D’=1. [Crossa Archiopoli 2010]

Ademas, la misma técnica de fotodeflexion permite caracterizar el aumento de la dureza
en muestras de acero tratado superficialmente, a través de mapas bidimensionales con
resolucion micrométrica [Crossa Archiopioli 2011]. Esto se debe a la fuerte correlacion
lineal que existe entre la dureza y la inversa de la difusividad térmica (aunque solo se ha
demostrado para acero endurecido, se espera que se cumpla en otros metales donde el
endurecimiento ocurra por precipitados u otros defectos en la red cristalina). El aumento
de defectos en la muestra (imperfecciones, precipitados, fronteras de granos, etc.),
aumenta la dureza y disminuye el transporte de calor (limita la velocidad de transporte
de electrones y fonones, aumentando la resistividad), que se traduce en una disminucion
en la difusividad térmica. Cabe aclarar que el método requiere de una calibracion previa
para relacionar a la dureza con la inversa de la difusividad para la muestra previa al

tratamiento.
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En la industria, la dureza se suele medir con nanoindentadores (método destructivo y
lento) o de manera indirecta con espectroscopia dispersiva de energia o difraccion de
electrones retrodispersados donde se determinan las estructuras de las fases que
componen la muestra. Este nuevo método resulta ideal para la industria metalurgica
como herramienta de inspeccion por su simpleza, su velocidad de barrido (se puede
integrar apenas 2 ms con un error en la fase de 1° se requiere integrar apenas 2 ms por
punto para un error en la fase de 1° y con 0.2 ms el error es de 2-3°), bajo costo y que
permite realizar mapas bidimensionales donde se pueden ver zonas andémalas que
resultan indistinguibles para microscopias Opticas convencionales y hasta para

microscopias electronicas de barrido.
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Con la premisa de superar los problemas de punteria asociados a la mayoria de las
técnicas fototérmicas que utilizan dos haces, uno de prueba y otro de excitacion, se han
desarrollado en paralelo dos nuevas técnicas que permiten obtener mapas microscopicos
bidimensionales de la difusividad térmica. La primera, desarrollada en el Laboratorio de
Haces Dirigidos (LHD) de la facultad de Ingenieria de la UBA a cargo de Nelly
Mingolo, se basa en el uso de fibras opticas y componentes de las telecomunicaciones
para asegurar la colinealidad de ambos haces [Mingolo 2012]. El segundo, tema de esta
tesis doctoral, fue desarrollado en el Laboratorio de Electrénica Cuantica (LEC) bajo la
direccion de Oscar E. Martinez y se basa en el uso de un detector de cuatro cuadrantes y
un haz de prueba astigmatico [Domené 2009, Domené 2013]. Ambas técnicas
comparten el hecho de que las sefales que miden son sensibles al desenfoque producido
por la curvatura de la superficie. Dicha curvatura es inducida por el haz modulado de
excitacion y se debe a la dependencia espacial del aumento de temperatura que genera

una expansion no uniforme en la muestra.

1.4 Desenfoque por curvatura superficial inducida:

1.4.1 Deteccion confocal. [Mingolo 2012]

El método fototérmico propuesto por Mingolo [Mingolo 2012] se basa en caracterizar la
curvatura de la superficie producto de la expansion térmica, que corresponde a la
respuesta térmica del material debido al aumento de temperatura provocado por la
absorcion de un haz de excitacion modulado. Dicho método permite obtener mapas

bidimensionales microscopicos de la difusividad térmica.

El dispositivo experimental hace uso de componentes del campo de las
telecomunicaciones por fibras Opticas, resultando en un montaje robusto (ver figura
1.8). Ademas, el hecho de que ambos haces viajen por la misma fibra monomodo hace
que resulten inherentemente colineales, evitando problemas asociados a la estabilidad
de  punteria (necesaria tanto para mediciones de fotodeflexion, como para

termoreflectancia).
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Figura 1.8: Esquematico del dispositivo experimental utilizado para medir difusividad térmica. El mismo
hace uso de componentes de fibras opticas (diodos laser acoplados a fibra, circuladotes, divisores de haz
de fibra, acopladores, etc.) provenientes del campo de las telecomunicaciones. [Mingolo 2012]

El haz de excitacion modulado calienta la muestra, generando una expansion térmica, y
consecuente curvatura de la superficie. Un haz de prueba, ligeramente desenfocado,
cuantifica el grado de curvatura superficial a través del andlisis de la potencia
reinyectada en la misma fibra luego del reflejo sobre la superficie (ver figura 1.9). La
sefal, medida por un fotodiodo IR estandar, tendrd una componente que corresponde al
cambio de reflectividad debido al cambio de temperatura (resulta proporcional a la

derivada del indice de refraccion n respecto a la temperatura T, dn/dT ) y otro que se

corresponde con el desenfoque del haz de prueba generado por la curvatura superficial
que altera la transmision a través de la fibra. Ambas contribuciones estdn moduladas a
la frecuencia del haz de excitacion. El retraso en la fase de la sefial esta directamente

relacionado con la difusividad térmica de la regién examinada.

L1 L2 o _

Figura 1.9: Esquema de la ultima etapa del dispositivo en el cual ambos haces, el de excitacion y el de
prueba son enfocados sobre la muestra. El haz de excitacion calienta la superficie que, en consecuencia,
se expande generando una curvatura de radio R¢. El haz de prueba se refleja y es parcialmente
reinyectado dentro de la fibra optica. [Mingolo 2012]
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Ambos fendmenos poseen la misma frecuencia de corte (@, =2D /0" ), pero respuestas

en frecuencias diferentes: la amplitud, para frecuencias mayores a la de corte, decae

-1/2

como (w/@,)"*en el caso de termoreflectancia y como (®/@,)” para el caso de

desenfoque por curvatura (ver figura 1.10).
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Figura 1.10: Curvas tedricas de amplitud y fase de la respuesta en frecuencia de la sefial de
termoreflectancia (f) y fotodeflexion (h). [Mingolo 2012]

Ademas, variando el desenfoque del haz de prueba se puede estudiar el peso de ambas
contribuciones a la sefal total: la termoreflectancia es simétrica respecto al desenfoque,
mientras que el cambio en la reinyeccion debido a la curvatura es asimétrico. Se
realizan barridos en funcion de la frecuencia de modulacion del haz de excitacion y
luego de un ajuste no lineal de la amplitud y fase de la sefial medida, contemplando

ambos fendmenos, se extrae el valor de la frecuencia de corte @,. Luego se mide con

una camara CCD el tamaiio del haz de excitacion o, y asi se determina la difusividad
térmica correspondiente al volumen calentado. Si la sefial es dominada por el
desenfoque debido a la curvatura superficial (o sea, se puede despreciar la contribucion
de termoreflectancia), solo se requiere medir la fase a una frecuencia fija, ya que la

misma solo depende de @/ @, [Crossa Archiopoli 2010, Crossa Archiopoli 2011].

Otro detalle relevante es como escalan las sefiales con el tamano del haz de excitacion
o . El desenfoque por curvatura es proporcional a (w,/0)’, donde w, es el tamafio de

la cintura del haz de prueba. Esto hace que, dado que ambos son enfocados con el
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mismo objetivo, un cambio de objetivo no resulte en un cambio en la sefial medida (la

sefal resulta independiente de la resolucion lateral). Pero para la termoreflectancia, la

sefial resulta proporcional a o', y por ende un cambio en el tamafo del haz de
excitacion repercute en un aumento de sefial debido a la termoreflectancia. Esto se
podria entender debido a que la misma cantidad de potencia luminica se enfoca en un
area menor, causando un mayor aumento de temperatura y como consecuencia un

cambio de reflectividad mayor.

1.5.1 Error de foco.

Otra alternativa para solucionar los problemas de punteria, que ademas soluciona el
hecho de tener que ajustar a mas de un fenémeno térmico se corresponde al trabajo
realizado en esta tesis doctoral. La técnica fototérmica se basa en el uso de cabezales de
grabadoras de DVD, aprovechando la sefal de error de foco que originalmente sirve
para determinar la posicion del disco respecto a la lente de salida del cabezal (la lente se
puede desplazar mediante un mecanismo de bobinas). Para generar una sefal de error de
foco, sensible al desenfoque del haz, se utiliza un haz astigmatico y un detector de
cuatro cuadrantes. Determinando la diferencia entre las diagonales del detector se
obtiene una sefal asimétrica que pasa por cero cuando el haz se encuentra enfocado
sobre la superficie reflectora y que permite determinar cuanto y de que lado del foco se
encuentra la muestra (ver seccion 2.8 Sefial de error de foco (FE)). Del detector de
cuatro cuadrantes se pueden extraer: la sefial suma, que no es mas que la suma de la
intensidad de los cuatro detectores; dos sefiales de deflexion, de la diferencia entre la
mitad de arriba con la mitad de abajo, o de la diferencia entre la mitad izquierda y la
mitad derecha del detector; la sefial de error de foco que mide el desbalance de las

diagonales del detector.

La implementacién de lectoras y grabadoras de CD y DVD como sensores opticos
compactos, econdmicos y de alta precision no representa ninguna novedad en si mismo
ya que existen multiples trabajos previos. En el afio 1991, basandose en la tecnologia de
lectoras de CD, se desarrolld6 un microscopio optico confocal compacto de barrido
[Benschop 1991] (ver figura 1.11). En este caso particular, el laser del cabezal es

reemplazado por un extremo de una fibra dptica monomodo que actia como fuente

20



emisora y como detector puntual. El hecho de ser liviano y compacto permite barrer
todo el microscopio respecto a la muestra que se desea analizar. De las distintas sefales
del detector de cuatro cuadrantes se extrae distinta informacion: de la suma se detectan
los cambios en el coeficiente de reflexion de la muestra; de las sefales de deflexion se
estudian los cambios de fase de la luz en la muestra; y la sefial de error de foco se utiliza
para mantener la muestra enfocada usando un lazo de realimentacion que permite sacar

imagenes nitidas de la muestra aun cuando posee variaciones en altura.

] ]

Figura 1.11: Esquematico del microscopio optico confocal basado en un cabezal de CD (recuadro
punteado). El laser del mismo es reemplazado por un laser que se acopla a una fibra 6ptica. La medicion
confocal se realiza a través de la misma fibra y se mide sobre el detector de cuatro cuadrantes (D5).
[Benschop 1991]

Otra aplicacion muy comun para los cabezales de CD y DVD es la de sensor para
perfilometria. En estos casos, la sefial de error de foco se utiliza como senal de
referencia para un lazo de realimentacion que mantiene la distancia entre la lente de
salida del cabezal y la muestra constante (la muestra se mantiene siempre enfocada).

Los métodos interferométricos estan limitados a medir escalones de ~ A/4, y las

técnicas de corrimiento de fase para multiples longitudes de onda estan limitadas por la
profundidad de foco de la lente objetivo utilizada. Acoplando un piezoeléctrico al
cabezal con un rango de movimiento de ~ 90 um, y luego montando un espejo solidario
al cabezal que sirva como uno de los espejos de un interferometro de Michelson,
permite armar un perfilometro capaz de determinar tanto escalones grandes como
pequetios [Zhang 1997] (ver figura 1.12). De esta manera, acoplando un cabezal de CD
y un interferémetro, se puede armar un perfilometro capaz de medir perfiles con una
resolucion nanométrica en superficies que posean rugosidades o escalones

microscopicos.
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Figura 1.12: Esquematico del perfildémetro desarrollado, basado en una lectora modificada de CD. El
mismo permite trabajar en rangos chicos (interferometro) y rangos grandes (piezoeléctrico con senal de
error de foco del cabezal). [Zhang 1997]

En vez de utilizar un piezoeléctrico, se pueden utilizar las propias bobinas del cabezal
para desplazar la lente de salida y asi cambiar el plano de foco para utilizar el cabezal
entero como perfildmetro con un rango de desplazamiento maximo de 200 pum, una
precision de 0.2 um y una resolucion de 0.1 pum [Fan 2001]. Una alternativa que mejora
la precision (34 nm) pero achica el rango de medicion (10 um) es el de fijar las bobinas
y solo utilizar la sefal de error de foco y su rango lineal para determinar el perfil de la

muestra [Fan 2000].

La misma sefial de error de foco puede ser utilizada para escanear y caracterizar
microestructuras y como detector de un citometro de flujo para el andlisis de células
biolodgicas individuales [Kostner 2008]. Para las microestructuras, se alimentan las
bobinas de la lente de salida del cabezal y se desplazan a velocidad constante,
monitoreando la sefial de error de foco en funcion del tiempo. La idea es utilizarlo en
microsistemas de microfluidica, donde los microcanales estan cubiertos por una capa de
vidrio por lo cual no se pueden medir las dimensiones las profundidades de los canales
con una sonda de contacto. Moviendo la lente de salida, se cambia el plano de foco del
haz y por ende se obtendra una curva de error de foco de cada superficie reflectante, de
cada interfaz (ver figura 1.13). El cero de cada curva de error de foco corresponderd al
haz enfocado sobre una interfaz y determinando el tiempo entre ceros consecutivos se
puede determinar el espesor de la capa de material, dado que la velocidad es constante.
La técnica posee algunas desventajas: si las capas se encuentran muy pegadas, se

solapan las curvas de error de foco y no se logran distinguir los ceros consecutivos; las
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capas de material deben ser semitransparentes para que la luz logre atravesarlas. La gran
ventaja reside en poseer una técnica Optica sin contacto.
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Figura 1.13: Principio de la medicion para determinar las dimensiones de un microsistema de
microfluidica. El grafico muestra las curvas de error de foco en funcion del desplazamiento de la lente de
salida del cabezal. Cada vez que se pasa por una interfaz se genera una sefial de error de foco cuya altura
depende de la reflectividad de la interfaz. Determinando la distancia entre los ceros de las curvas de error

de foco consecutivas se pueden determinar las dimensiones de la muestra. [Kostner 2008]

Los citometros de flujo suelen utilizar un haz enfocado y cuando una célula pasa por el
foco del haz dispersa luz o fludrese, lo cual permite detectarla (ver figura 1.14). En
general los sistemas son grandes, muy caros y utilizados particularmente para contar
células. Es facil adaptar un cabezal de DVD a un sistema de microcanales y utilizarlo
para contar células: se enfoca el haz sobre el fondo reflectivo de un microcanal y al
pasar una célula por el haz, altera la luz reflejada y se observa un cambio en la sefial de
error de foco.
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Figura 1.14: Flujo de células en un microcanal. En la region de deteccion es donde se enfoca el haz de
prueba que es dispersado cuando pasa una célula por esa region. [Kostner 2008]

La espectroscopia por resonancia de plasmones superficiales (SPR) es una herramienta
poderosa utilizada para caracterizar constantes Opticas en peliculas delgadas o para
aplicaciones de biosensores. En general la técnica consiste en realizar ajustes de curvas

de reflexion utilizando modelos de varias interfaces con las ecuaciones de Fresnel,
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donde no se contemplan pérdidas por dispersion. Debido a que los resultados se
obtienen del ajuste, la técnica resulta muy modelo dependiente y el hecho de despreciar
pérdidas por dispersion puede conllevar a errores significativos en los datos
recuperados. Esto sirvié para motivar el desarrollo, en los primeros afios de la tesis
doctoral, de un sistema basado en un cabezal de CD capaz de caracterizar las pérdidas
debidas a dispersion en peliculas delgadas midiendo de forma directa la absorcion y
mostrar que en general no pueden ser despreciadas [Domené 2009] (ver figura 1.15).
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Figura 1.15: Dispositivo experimental construido para caracterizar pérdidas debidas a dispersion en
peliculas delgadas. Consiste en un microscopio comercial en una configuracion de reflexion total interna
con un cabezal de CD montado arriba de la platina como detector fototérmico. [Domené 2009]

El cabezal de CD se monta sobre un microscopio comercial de reflexion total interna
(Olympus IX71 TIRF). Un laser de 532nm, modulado por un acusto-optico, con una
potencia maxima de 40mW y con polarizacion p, excita plasmones superficiales en una
configuracion de Kretschmann. El cabezal de CD se utiliza como sensor de dilatacion,
calibrando previamente la sefial de error de foco. Las contribuciones de
termoreflectancia se anulan midiendo con el haz enfocado sobre la muestra, mientras
que la sefial de deflexion se desprecia centrando el haz del cabezal con el haz de
excitacion. La sefial de error de foco posee una sensibilidad de 1 um/V y un rango lineal
de 7 um. Dado que el haz de excitacion se encuentra modulado, inducira una dilatacion

térmica modulada a la misma frecuencia. Por lo tanto, la sefial error de foco estara
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modulada y se mide con un amplificador lock-in, donde una sefial del orden de pV se

corresponderd a un desplazamiento del orden de los pm.

La reflexion del haz de excitacion se mide con un fotodiodo colocado en el puerto de
camara del microscopio, mientras que el cabezal de CD cuantifica, en forma simultanea,
la expansion térmica de un cubreobjetos de vidrio. Dicha expansion se corresponde a la
respuesta térmica debido a la absorcion por parte de la pelicula delgada metalica
(espesores distintos de Au) depositada sobre cubreobjetos de vidrio. La expansion
térmica medida resulta proporcional a la potencia absorbida. Para poder calibrar la
constante de proporcionalidad se necesita una muestra suficientemente gruesa para que
la onda evanescente no alcance la interfaz metal-aire (no haya plasmon superficial y por
ende no haya pérdidas por dispersion), pero suficientemente delgada para que se pueda
despreciar el flujo de calor por la pelicula. Se utiliz6é una pelicula delgada de Pt para
satisfacer ambas condiciones y poder calibrar la constante de proporcionalidad entre la

dilatacion térmica y la potencia absorbida.

Combinando la medicion de absorcion con mediciones de reflectividad en tres peliculas
delgadas de Au (espesores de 19.5, 25.5 y 35.5 nm), se determinan las pérdidas por
dispersion en funcion del angulo (para dngulos mayores al critico) (ver figura 1.16). En
todos los casos las pérdidas observadas no son despreciables (alcanzan més del 20 % en
la muestra de 25.5 nm) y poseen una dependencia angular no trivial. Cabe destacar que
la absorcion depende de la parte compleja de la funcidon dieléctrica del material,
mientras que la dispersion depende de la rugosidad superficial (los modos evanescentes
superficiales se acoplan a la rugosidad superficial para convertirse en modos

propagantes).
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Figura 1.16: Datos experimentales de reflexion, absorcion y dispersion en peliculas delgadas de Au de
diferentes espesores: (a) 25.5£1.5 nm, (b) 19.5£1.5 nm, (c¢) 35.5+1.5 nm. [Domené 2009]

Con las mediciones realizadas de reflexion y absorcion, se realizaron ajustes usando
ecuaciones de Fresnel para un modelo de tres capas (vidrio-Au-aire) sin contemplar
pérdidas de dispersion. Los valores obtenidos con la curva de reflexion difieren
significativamente de los valores de la curva de absorcion: 20 % de discrepancia en el
valor del espesor de la pelicula; 50 % de discrepancia en el valor de la parte real e
imaginaria de la funcién dieléctrica compleja. Estas diferencias avalan la necesidad de
desarrollar modelos que contemplen pérdidas por dispersion para correctamente ajustar

datos experimentales de reflexion en peliculas delgadas.

En el Capitulo 2: Modelo Térmico se encara la resolucion del problema térmico del
calentamiento de una muestra con un haz modulado circular. En el Capitulo 3: Haces
Astigmaticos se estudia el efecto que introduce el astigmatismo del haz de excitacion y
el haz de prueba en la sefal de curvatura. Luego en el Capitulo 4: Dispositivo
Experimental, se realiza un estudio exhaustivo del armado del instrumental, con las
respectivas caracterizaciones de las componentes que lo forman. Ademas se discuten
ventajas, desventajas, limitaciones y posibles futuras mejoras. En el Capitulo 5:
Validacion de la Técnica, se muestran mediciones realizadas sobre muestras conocidas

que sirven como aval al método y permiten estudiar los alcances y las limitaciones del
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mismo. Por ultimo en el Capitulo 6: Conclusiones se resumen los puntos mas
importantes de la tesis. Se destacan tanto las ventajas, como las desventajas de la técnica
experimental desarrollada. Para concluir se destacan las posibles mejoras que se pueden
realizar para resolver algunos problemas encontrados y asi mejorar alin mas la técnica

para futuras aplicaciones.
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Capitulo 2:

Modelo Térmico.

En este capitulo se introducen y discuten conceptos tedricos que dan marco a los
fenomenos experimentales estudiados. Primero se discute el problema térmico,
resolviendo la ecuacion de difusion del calor y luego se estudia la respuesta del material
calculando la expansion térmica y la curvatura inducida en la superficie de la muestra
[Balzarotti 2007, Landi 1999]. Luego se estudia el desenfoque de un haz Gaussiano
debido a la reflexion sobre una superficie con un dado radio de curvatura. Ademas se

estudia el flujo de calor en una muestra de 2 capas, con propiedades térmicas distintas.

Para poder cuantificar el desenfoque del haz se utiliza una sefial denominada sefial error
de foco (FE) que se genera a partir de un haz astigmatico y un detector de cuatro
cuadrantes. Se discute la generacion de la misma y los pardmetros que cambian la
sensibilidad de la sefal. Por ultimo, se estudia como repercute el desenfoque por
curvatura en la sefal error de foco y su implicancia en la cuantificacion de pardmetros

térmicos.

2.1 Problema termico.

Se asume que los perfiles de ambos haces, el de prueba y el de excitacién, son
Gaussianos (emision en el modo TEMyy). Dicha suposiciéon se corrobora
experimentalmente con ajustes Gaussianos bidimensionales de perfiles de intensidad de

los haces tomadas con una camara CCD. El principio de funcionamiento de la sefial de
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error de foco requiere de un haz de prueba astigmatico o la introduccion de
astigmatismo en el sistema de deteccion, para asi poder cuantificar el desenfoque del
haz. En el caso de los cabezales de DVD utilizados en el dispositivo experimental, el

astigmatismo esta presente en los propios haces.

Primero se trabaja en la resolucion del problema térmico para un haz de excitacion
circular. Luego, en el siguiente capitulo, se analizan y discuten los efectos del
astigmatismo del haz de excitacion en el problema térmico. Ademas se estudia el efecto

que introduce el astigmatismo propio del haz de prueba en la sefial medida.

Para un haz Gaussiano circular se puede escribir la densidad de potencia de como
[, p,0)= (1, + 1,6 )e "¢ 2.1)

donde /. e I, son la parte continua y la parte oscilante de la densidad de potencia

respectivamente, x y y son los ejes cartesianos y o es el radio del haz para el cual la

intensidad cae a e"* de su valor maximo. De la expresion (2.1) se puede calcular la

potencia total del haz integrando en todo el espacio, obteniendo

P(t)= j j I(x,y,0)dxdy = P+ P,e” = 210> (I, + 1) (2.2)

—oo

donde P,y P, son la parte continua y la parte oscilante de la potencia respectivamente.

Para poder estudiar la respuesta térmica del material a un calentamiento externo, en este
caso un haz de excitacion modulado, es necesario primero hallar una expresion para la
evolucion temporal de la distribucion de temperatura de la muestra, 6(#,t), con
¥ =(x,y,z) donde z es la direccion de propagacion de los haces. Se considera que la
muestra es un solido semi-infinito cuya superficie es plana y se encuentra en el plano
z=0, que la absorcion de la luz dentro del material decaec exponencialmente con la
distancia y que la penetracion optica es mucho menor a la penetracion térmica. Ademas
se trabaja con coeficientes constantes, por lo cual la difusividad térmica D no depende

de la temperatura. Bajo estos supuestos, se resuelve la ecuacion de difusion del calor

8—9(7, t)—DV’6(F,t) = G (2.3)
ot pe,
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donde p es la densidad de la muestra, c, es el calor especifico, D; es la difusividad
térmica en la direccion i y Q(7,t) es la fuente de calor por unidad de tiempo y de

volumen.

En el caso de que la fuente de calentamiento sea un haz laser de excitacion, con un

decaimiento exponencial, se tiene
0.0 =2L 15, 1.0 @4)

donde S es el coeficiente de absorcion Optica del material a la longitud de onda del haz
de excitacion y 77, la eficiencia de conversion de luz en calor. La ecuacion (2.3) se
puede expandir utilizando la difusividad térmica radial D, y vertical D,

a_e( 1)- D(a—22+a—2]49( - Da—e( =200 2.5)
a oy’ pe,

Dado que los materiales que se desean estudiar son opacos a la luz (en muestras
transparentes se utiliza una pelicula delgada de algin metal para aumentar la
reflectividad y la absorcion de la muestra), se puede resolver la ecuacion de difusion del
calor haciendo tender a infinito al coeficiente de absorcion S, transformando la ecuacion
(2.5) en una ecuacion homogénea, donde la fuente de calor (potencia absorbida por la
muestra) se introduce como condiciéon de borde. Dicha hipotesis de opacidad es
conocida como muestra Optimamente gruesa. De esta manera, para un haz con igual

potencia pico en continua y modulada a frecuencia @ (P, =P, =P), la solucion a la

ecuacion (2.5) resulta [Landi 1999]

vt ks \JD,/D. —2/(D, k> +iw)/D,
- n, e ion | _—ilkxtk,y) p 307 (kG +ky)
0(7,t) = J-.[ + e’ |e *’Pe Vdk . dk,
(275) KoL JE+ie

(2.6)
donde x, es la conductividad térmica radial, el primer término del corchete se

corresponde con la respuesta estacionaria y el segundo la respuesta dependiente del

212
1o (

. o —Lo? (k] +k} . . .
tiempo. El término Pe *° " ) no es mas que la transformada espacial de Fourier de la

intensidad del haz I(x, y, f)| pop
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La resolucién en el caso en que la potencia pico en continua difiere de la potencia
modulada a frecuencia w, se logra aplicando la transformada espacial de Fourier a la

ecuacion (2.1)

F(k.,k,)= I j I1(x,,0) - dxdy

F(k, k)= .[ J- (I, +1,") e_%(xz/"z”z/az)e_i(k“x+k”y)dxdy (2.7)

—00 —o0

12207252
—EkXO' +ky0')

F(k,k,)=(P+Pe") e
Luego aplicando el resultado de la transformada en la ecuacion (2.6) se obtiene

oo oo D,/D. e—z«/(D,kz-ﬁ—iw)/Dz
G L

(27r)21r,z Mo e e N

eia)t e—i(kxx-%—kxy)e—%(kf“'k,z:)O'de dk

(2.8)

La solucion obtenida corresponde a la evolucion temporal de la distribucién de
temperatura del material inducida por un haz laser circular como fuente de excitacion.
Por lo tanto la distribucion de temperatura posee un término continuo y un término

modulado a frecuencia w, producto de la modulacion del haz de excitacion
0(7,0)=6.(F)+6, (F)e” (2.9)
Para simplificar la expresion de la distribucion de temperatura, se adimensionalizan las

coordenadas (ecuacion (2.10.1)) y se realizan dos cambios de coordenadas (ecuaciones

(2.10.2) y (2.10.3), donde esta ultima corresponde a un cambio a variables polares).

X=X =Y (2.10.1)

(2.10.2)

(2.10.3)

=x/;sind>

Dado que es de interés saber que sucede sobre la superficie de la muestra, se evalta la

{s=x/;cos<1>

solucion de la ecuacion (2.8) en z=0 y se utiliza el vector de coordenadas

adimensional 7'=(x',y") donde la coordenada z no aparece dado que ya fue evaluada
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en z=0, obteniendo una expresion para el término modulado de la distribucion de

temperatura sobre la superficie de la muestra

27—y 2iJu(x'cos®+y'sin®)

0,(F)= 4, | [ —————d®du (2.11.1)
00 [u+lﬁ]
@, = 2£r (2.11.2)

JD D
_1D,/D. 2 2.11.3)

(2]

° @)k o
donde wy se denomina frecuencia de corte. Para calcular la distribucion de temperatura
sobre la superficie de la muestra debido a la componente continua del haz laser de
excitacion, alcanza con utilizar @ =0 en la ecuacion (2.11.1) y reemplazar P, por P, en

la ecuacion (2.11.3).

La estrategia propuesta para caracterizar la difusividad térmica de un material, requiere
un analisis espectral realizando barridos en frecuencia de una sefial proporcional a la
inversa del radio de curvatura de la deformacion superficial (sefial FE) y asi hallar la
frecuencia de corte wo. Dicha frecuencia representa un punto de inflexién entre dos

situaciones limites de la difusion del calor en la muestra: a baja frecuencia, @< @,, la

transmision del calor es tridimensional con una simetria esférica; a alta frecuencia,

> @), , la transmision del calor es bidimensional con simetria cilindrica. La longitud de

penetracion térmica, d =+/Dr donde 7 es el periodo de la modulacién, es grande a
frecuencias bajas y no se observan cambios en la fase de la temperatura. En cambio, a
frecuencias altas, la penetracion d es pequeia y aparece un desfasaje de —7 /4. En la
figura 2.1 se puede observar un esquema del comportamiento térmico a baja y alta

frecuencia.
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Haz de cxcitacion Haz de cxcitacion

Figura 2.1: Esquema del flujo de calor para dos casos limites: @ < @, la longitud de penetracion térmica
es grande y el flujo tiene una simetria esférica (flujo en volumen); @ > @), el flujo de calor tiene una

simetria cilindrica (flujo plano).

2.2 Termoreflectancia.

En los fotodiodos del detector de cuatro cuadrantes (dentro de los cabezales de DVD y
usados para generar la sefial de error de foco) llega la reflexion del haz de prueba sobre
la superficie de la muestra, que a pesar de ser un laser continuo poseera una senal

modulada a la frecuencia @ del haz de excitacion. Dicha modulacién proviene de la
variacion temporal del coeficiente de reflectividad de la muestra, R(6(7,t)), inducida
por el término modulado de la distribucion de temperatura, €(7,¢). Si se asume que la

reflectividad de la muestra es uniforme en la zona donde incide el haz de prueba, la

potencia reflejada del haz se puede escribir como

P = Bnc ’ Ié(e(FPrueba H t)) (2 12)

re

donde P, es la potencia con la cual incide el haz de prueba, y 7.0 = (Xprsa> Voresa )

n
es la posicion del centro del haz de prueba. Para las potencias de excitacion utilizadas,
se esperan cambios pequefios en la temperatura de la muestra, por lo cual se puede

realizar un desarrollo en serie de Taylor de la reflectividad

. . dR B}
R(e(ereba b t)) = R(ec (rPrueba )) +— ea) (rPrueba )

db|s, =0

e ... (2.13)

De esta manera usando los resultados obtenidos en (2.12) y (2.13), se puede escribir la

amplitud de la parte modulada de la frecuencia reflejada en la muestra como
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dR .
® = Piﬂ(‘ % Hw (rPrueba)

6=6,

(2.14)

ref 2=0

Por lo tanto, midiendo la potencia reflejada en la muestra en un fotodiodo, se puede
caracterizar la componente modulada de la temperatura en el punto de incidencia del
haz de prueba. Reemplazando la expresion de la ecuacion (2.11), se obtiene una

expresion completa para la modulacién por reflexion, o termoreflectancia

=Af(0)m) (2.15.1)

:| nJD /D
4 =p R MQPQ, (2.15.2)

RS q0 Qr)k  ©

6=6,

Pref

00 27T e—ue—Zi\/;(x'cosdH—y'sintb)
f(@m,)= j j ———— dPdu (2.15.3)
00 [u+iﬁ]

En el centro del haz de excitacion (x'=y'=0) la ecuacion (2.15.3) se reduce a

f(o/m,) = 2rcj S — (2.16)

x'=y'=0 _oq2
0 [u +lﬂ]

En la figura 2.2 se puede ver un calculo numérico de la integral de la ecuacion (2.16) en

funcion de a)/ @, , o sea, la respuesta en frecuencia de la termoreflectancia. Se observa
que para altas frecuencias (@ > @,) la amplitud tiene una pendiente de -1/2 en escala

logaritmica y que la fase tiende a 7/4.
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Figura 2.2: Respuesta en frecuencia de la sefial de termoreflectancia para un haz Gaussiano circular y en

el centro del haz (x'= y'=0). La curva graficada corresponde al calculo numérico de la integral de la

ecuacion (2.16).

2.3 Expansion Térmica.

Ademas de la modulaciéon en la reflectividad de la muestra (término de
termoreflectancia) existe otra respuesta térmica del material al calentamiento producido
por el haz de excitacion. Dicha respuesta es una deformacion en la region donde incide
el haz que se denomina expansion térmica. La deformacion del material ocurrira tanto

en la direccion radial como en la direccion vertical, por lo cual un punto 7, =(x,, y,,0)
pasard a tener coordenadas 7 =(x,y,z) luego de la expansion térmica. Se puede

calcular el vector de desplazamientos, & =(J,, d,,0.), usando la ley de expansion para

cada coordenada

5 (F.f)=x—x,= A, j O ,t)dx (2.17.1)
Yo
S,(Ft)=y=v,=4, j O(7,t)dy (2.17.2)
0
8.(F,H)=2-0=4, [ 6(,1)dz (2.17.3)
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donde A es el coeficiente de expansion lineal en la direccion i y la temperatura 6(7,7)
es la expresion de la ecuacion (2.8). Las deformaciones en el plano xy se pueden
estimar calculando las derivadas dx/dx, y dy/dy, a partir de las ecuaciones (2.17.1) y
(2.17.2) respectivamente

ax_ ds,
dx, dx,

=1+ 4 —je(r Hdx =1+ 2, 6(7, 1)), (2.18)

En metales, el coeficiente de expansion lineal, 4, esta en el orden de 10° K™, por lo

cual la expansion en la direccion x, resulta despreciable

ﬁzl:xzxo (2.19)
dx,

El argumento es andlogo en la direccion y, por lo que solo se trabaja con la expansion
0.(7,1). Dado que la expansion térmica se calcula a partir de la temperatura, también se

puede separar en una componente continua y una modulada
8.(F,1)=6,(F)| +6.(7)| & (2.20)

donde el término modulado se obtiene a partir de la parte modulada de la temperatura
0
8. =4 j 6, (7)dz 2.21)

Reemplazando 6, (7)de la ecuacion (2.11) en la ecuacion (2.21) se obtiene

D D o0 400 —z(k x+k, y) L +k})o? 0 —
5.(F), =4 1D, /D, j j dkxdk{ Jeriek “"’)/DZdz} (2.22)
0

e le+ie

Resolviendo la integral en z se obtiene una expresion para la expansion térmica

modulada que solo depende de las coordenadas en el plano

+o0 +oo —z(kxx+kyy) -1k} +k2)o?

8.(x,y)|, =4 —5— j [< Ceip dk dk, (2.23)

—00 —co

Por ultimo, aplicando las transformaciones de las ecuaciones (2.10), se llega a la
expresion final para la expansion térmica modulada, consecuencia directa del cambio de

temperatura en la muestra inducido por un haz de excitacion modulado

8.(x" "), = 45 g(@ @) (2.24.1)
nAP,
=tzo 2242
0. (27.[)2 Kr ( )
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g(w/w,) = Tj e_ue_z[if:ojjy'm dddu (2.24.3)
00 s

En el centro del haz de excitacion (x'= y'=0) la ecuacion (2.24.3) se reduce a

roy0 2ﬂimdu (2.25)

g(w/ w,)

En la figura 2.3 se puede ver un calculo numérico de la integral de la ecuacion (2.25) en

funcion de /@, , o sea, la respuesta en frecuencia de la expansion térmica. Se observa
que para altas frecuencias (@ > @),) la amplitud tiene una pendiente de -1 en escala
logaritmica y que la fase tiende a —7z/2. La fase, para @< @, arranca en un valor de
aproximadamente -14° y tiende a -90° para @ > @), , obteniendo una diferencia de fase

de 76° en todo el barrido en frecuencia.

— (/o)

Amplitud [ua]

10

Fase [?]

-100 L IR L ool L IR L IR
10 ! 10° 10’
u)/u)o

10

Figura 2.3: Respuesta en frecuencia de la sefial de expansion térmica para un haz Gaussiano circular y en

el centro del haz (x'= y'=0). La curva graficada corresponde al calculo numérico de la integral de la

ecuacion (2.25).

2.4 Curvatura.

La técnica de medicion propuesta consiste en enfocar un haz de prueba sobre la

superficie de la muestra y medir el desenfoque del mismo debido a la respuesta térmica
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del material. La expansion térmica de la muestra genera un desenfoque en el haz de
prueba tanto porque la superficie sobre la cual se refleja el haz se desplaza en el eje z,
como por la curvatura de la expansion que cambia el plano focal del haz de manera

analoga a un espejo convexo (ver seccion 2.6 Desenfoque por curvatura).

Para hallar la curvatura (el radio de curvatura R) se requiere calcular la derivada
segunda de la expansion térmica de la muestra en la direccion radial 7, evaluada en el
centro. Para ello hace falta realizar un cambio a coordenadas polares

7

V20
) r

Y= 2o

Luego, utilizando el cambio de coordenadas de la ecuacion (2.26) en las ecuaciones de

x'= cos ¢

(2.26)

sin @

la expansion térmica (2.24), se obtiene la inversa del radio de curvatura

1_ 9’ §Z(x,y)|w

I Py = A h(w] @,) (2.27.1)
r=¢=0
nAP,
A, =——*< 2272
o 2mko? ( )
hejm) = Lwdu (2.27.3)
0 |:l/l+l%j|

La curva de la figura 2.4 muestra el calculo numérico de la integral de la ecuacion

(2.27.3) en funcion de @/ @, , o sea, la respuesta en frecuencia de la inversa del radio de
curvatura (curvas normalizadas a valor en a)/ @, =10"). Se observa que para altas
frecuencias (@ > @, ) la amplitud tiene una pendiente de -1 en escala logaritmica y que

la fase cambia de 0 a —7/2 en todo el barrido en frecuencia.
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Figura 2.4: Respuesta en frecuencia de la sefial de curvatura para un haz Gaussiano circular y en el

centro del haz (x'= y'=0). La curva graficada corresponde al calculo numérico de la integral de la

ecuacion (2.27.3).

2.5 Deflexion.

Al incidir con un haz de prueba sobre la superficie, deformada por la expansion térmica,
el mismo sufre una deflexion. El angulo de dicha deflexion, siguiendo la ley de la
reflexion, no es mas que el doble del angulo de incidencia respecto a la normal de la

superficie en el punto de incidencia, 2@ (ver figura 2.5).

n

Figura 2.5: Deflexion del haz de prueba en un angulo de 20 al reflejarse sobre una superficie deformada

por la expansion térmica inducida.

Para poder cuantificar cuanto se desvia el haz como consecuencia de no incidir de forma

normal a la superficie, se debe tener en cuenta que un objetivo de microscopio enfoca
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los haces sobre la muestra a una distancia del mismo de f (distancia de trabajo del

objetivo) (ver figura 2.6).
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Figura 2.6: Deflexion del haz de prueba al reflejarse sobre la muestra. El haz se desvia una magnitud py

un angulo y.

Después del objetivo, el haz de prueba reflejado se desvia una distancia p respecto al
centro del haz de prueba incidente,

p=/f1tan(20)=2z O (2.28)
donde se utiliza la aproximacion de la tangente para pequefios angulos. De esta manera
se puede calcular la deflexion en la direccion del eje x y del eje y, donde ambas pueden
ser calculadas usando las sefiales del detector del detector de cuatro cuadrantes. Solo se
muestra la deduccion para la deflexion en el eje x, ya que la del eje y se puede resolver

de forma analoga.

La contribucion de la deflexion total p al eje x se puede escribir como
Ax=pcosy=2f0Ocosy (2.29)

Hace falta determinar el versor normal a la superficie de la muestra, 7, para poder

relacionar el angulo ® con la deformacion de la superficie. Se define una funcion

implicita de la superficie
S(x,y)=z-s(x,y) (2.30)

donde s(x,y) es tal que los puntos pertenecientes a la superficie se pueden escribir

como (x,y,s(x,»)). A su vez, la funcion s(x,y) se relaciona con la expansion térmica
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0.(x',y") através de un cambio de variables que relacionan las coordenadas. El versor

normal 7 resulta

. VS —sx-s Itz
n= 1/2
\vs\ (s2+52+1)

(2.31)

donde sy s, son las derivadas parciales de s(x,y) con respecto a x e y,

respectivamente. Dichas derivadas parciales se pueden expresar, en coordenadas

esféricas y para valores pequenos de ®, como
= ‘?S‘cos 0= WS‘
-s. =‘§S‘sin®cos y=0cosy (2.32)
-5 = ‘?S‘sin@sin y=0@siny
Usando la ecuacion (2.29) y la ecuacion (2.32), se logra expresar la deflexion en el eje x

en funcion de la deformacidn de la muestra

==2s f (2.33)
Usando las transformaciones de (2.10) permite escribir la derivada parcial s como

E 85 _ 99, ox' 1 99,
T ox ox' ox \/_oax

(2.34)

Evaluando la derivada de la ecuacion (2.34) para el término modulado a frecuencia w y

usando la ecuacion (2.24), se obtiene

—u —21\/—(x cosP+y'sin®P)

_2’ NP ! ! [ uee iz cos &d D (2.35)

Por ultimo, de la ecuacion (2.33) y (2.35), se expresa la deflexion en el eje x como

sz/—(x cos®+y'sin®)
Ax ~ A j j [ Jue™ e[ ] cos DdDdu (2.36.1)
u+i e
4 = —i%’%—fw (2.36.2)

De forma analoga, se puede resolver la deflexion en el eje y, para el cual se obtiene

o 27T u sz(x cos®+y'sin®)
=4, [ Juere sin ddddu (2.37)
00

2
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La curva de la figura 2.7 muestra el calculo numérico de la integral de la ecuacion
(2.36.1) para las coordenadas x'=1 e y'=0 (corresponde a un descentrado de V20 en
el eje x) en funcion de @/ @, , o sea, la respuesta en frecuencia de la deflexion. Tanto la
amplitud como la fase estdn normalizada al valor en a)/ @, =107 . Se observa que para
altas frecuencias (@ > @,) la amplitud tiene una pendiente de -1 en escala logaritmica y

que la fase cambia de 0 a —7/2 en todo el barrido en frecuencia.
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Figura 2.7: Respuesta en frecuencia de la sefial de deflexion para un haz Gaussiano circular y en las
coordenadas x'=1 e y'=0. La curva graficada corresponde al calculo numérico de la integral de la

ecuacion (2.36.1).

2.6 Desenfoque por curvatura.

Si los haces de excitacion y de prueba son colineales, no existe término de deflexién vy,
como se vera en esta seccion, el principal responsable del desenfoque del haz es la
curvatura térmicamente inducida sobre la superficie. Por ende, se desea cuantificar el
corrimiento del foco de un haz Gaussiano debido a la introduccion de una curvatura de

radio R en el plano focal del haz.

Para un haz Gaussiano, el radio de curvatura del frente de onda R(z) y el ancho del haz

w(z) se pueden expresar en funcion de la coordenada espacial z
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R(z) = {1 +(Z—°j } (2.38)
Z
w(z)=w, [H(i) } (2.39)
z

donde z, = 7w, / A es conocido como el rango de Rayleigh y wy es la cintura del haz en

el foco. Trabajando ambas ecuaciones es posible obtener una expresion para el

desenfoque, z, en funcion de R(z) y w(z) (o en funcion de R(z) y z)

w'R B Zé«/l+(z/zo)2 (2.40)

- 2 -2
w4+(;t) R’ %«/1+(Z/ZO)2+R2
T

Expansiones térmicas chicas producen radios de curvatura grandes. En el limite

z, < R, la expresion del desenfoque (ecuacion (2.40)), que ahora se denota como Af,
se simplifica a

2
Zo

- (2.41)

Af zp<R

En la figura 2.8 se observa un esquema de una superficie que sufre una expansion
térmica con una altura maxima de / y un radio de curvatura R, inducida por un haz de

tamano o .

Muestra

Figura 2.8: Esquema de una superficie que se expande térmicamente debido al calor inducido por un haz

de tamafio . La expansion térmica /, posee un radio de curvatura R.

La expansion / se puede calcular en funcion de R y ¢ usando el teorema de Pitdgoras.

Luego usando una expansion de Taylor en /R < 1, se simplifica la expresion a
h=R—(R*-0*)? = h=0c*/2R (2.42)
De esta manera, usando el resultado de la ecuacion (2.42) se puede reescribir la

aproximacion z, < R, como h < A. Se puede estimar el valor de / para el caso de una
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muestra de bismuto (Bi) y para un cubreobjetos de vidrio BK7 con un recubrimiento de

platino (Pt), calculando el prefactor 4, de la ecuacion (2.27.2).

Para el célculo es necesario estimar la eficiencia de conversion de luz en calor, 7., para
ambas muestras. En el caso del Bi, se incide sobre la muestra con el haz de excitacion
con un angulo de incidencia chico y se mide la potencia de luz incidente y la reflejada,
asumiendo que el resto es mayormente absorcion (despreciando efectos de dispersion).
En el caso del cubreobjetos con Pt, se utiliza una muestra con un recubrimiento de Pt de
(11 £ 2) nm y se mide la potencia incidente, reflejada y transmitida, de manera de

obtener el valor de potencia absorbida, despreciando efectos de dispersion. Las

=0.43.

eficiencias resultan 77, Pt

,=04lymn,

Utilizando la ecuacion del prefactor de la expansion térmica (2.27.2) y con valores
tabulados de coeficiente de expansion y conductividad térmica para ambos materiales,

se estima el valor de /4 por unidad de P, (deformacion por mW de potencia modulada).
En el caso del Bi, se obtiene A, /P, =55 pm/mW vy para el BK7 con la pelicula delgada
de Pt hy,,/P,~218 pm/mW . En ambos casos se cumple la condicion de que h< A,

ya que la longitud de onda del haz de prueba es de aproximadamente 658 nm y las

potencias utilizadas en todos los experimentos son menores a los 18 mW.

El haz de prueba se desenfoca tanto por la expansion térmica de la muestra como por el
efecto de la curvatura de la superficie explicado en esta seccion. Resulta de suma
utilidad calcular el cociente entre dichos fendmenos para tener nocidon de la contribucion
de cada uno de ellos al desenfoque total. Utilizando las ecuaciones (2.24), (2.27) y
(2.41), se puede calcular el cociente entre el desenfoque por la curvatura de la superficie

y la expansion térmica de la misma

2 2
M — ARh(w/wO) :16ﬂ2{apmebaj Gprueba h(Q)/wo) (243)
J.|, 458w/ a) Cue )\ Apesa ) g(@/ @)
donde o,,,,, ¥ O, son los tamafos del haz de prueba y de excitacion respectivamente

(recordar que w=20). La expresion de la ecuacion (2.45) es independiente de los

parametros térmicos de la muestra, por lo cual vale para cualquier material. Para el caso

44



particular de un haz enfocado al limite de difraccion (o =1

prueba ‘prueba

/2), considerando

=0, )y para una frecuencia @ =@,

rueba

que ambos haces poseen el mismo tamaiio (0o,

donde A(1)/g(1)=0.7 se obtiene un cociente de (Af/d, )‘w = 28. Por lo tanto, el efecto

de desenfoque por curvatura es 28 veces mayor al efecto de desenfoque por expansion

térmica de la superficie.

En el caso particular del experimento propuesto, el haz de prueba posee una longitud de

onda de A =658nm y se enfoca a 0,,,, =4um, obteniendo de esta manera un

‘prueba rueba

cociente entre el desenfoque por curvatura y la expansion térmica de (Af/J, )‘w = 5800

(donde se considera que ambos haces poseen el mismo tamafio, ¢ =0, ). Dado

prueba exc

que el efecto de desenfoque por curvatura es mas que tres ordenes mayor al efecto de

desenfoque por expansion térmica, solo se considera para ajustar los datos

experimentales, la respuesta en frecuencia de la curvatura de la superficie. El ajuste
. . 2 .

permite extraer la frecuencia de corte @, =2D, / o~ , que conjuntamente con la

medicion del tamafio del haz de excitacion permite obtener un valor para la difusividad

térmica de la muestra.

2.7 Flujo de calor.

El flujo de calor en una muestra que sufre un gradiente de temperatura VT se puede
calcular como

_ KAAT

O=xAVT (2.44)

donde x es la conductividad térmica, A es el area por el cual se propaga el calor, AT es
la diferencia de temperatura en la muestra (se asume igual para ambas capas) y p es el
radio asociado al area A. Para una muestra donde la primera capa es una pelicula
delgada de espesor a, se asume que el flujo de calor por la misma serd en forma
cilindrica. Para el sustrato, la forma del flujo de calor dependera de la frecuencia de la
fuente que lo genera, pasando de un flujo con simetria esférica (flujo en volumen) a baja

frecuencia (w< @, ), a un flujo con simetria cilindrica (flujo plano) a alta frecuencia
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(w> w,) (ver figura 2.2). El radio p se obtiene a partir de la ecuacion de la longitud de

penetracion térmica d =V D7 =27D/ .

Primero se analiza el caso @< @),, donde el flujo de calor es plano (simetria cilindrica)

en la primera capa y en volumen (simetria esférica) en el sustrato (el subindice 1 se

refiere a la pelicula delgada, mientras que el subindice 2 se refiere al sustrato)

P =P, :\,275D/a)

A =272xD]w-a

4, = 27[(\/275D/a))2 (2.45)
O _  Ka Ka

. = <
D | ey K,\27D/o K0

En el caso @> @,, donde el flujo de calor es plano (simetria cilindrica) en la primera

capa y en el sustrato, se obtiene

P =0
Py = \/m
A =27m0-a
4, =270 J27D]@ (2:40)
9 _xa
Qz o>, - K,0

donde o es el tamafio del haz de excitacion. En ambos casos, bajas y altas frecuencias,
el flujo de calor entre la pelicula delgada y el sustrato depende del cociente de las
conductividades térmicas y del cociente entre el espesor de la pelicula y el tamafio del
haz de excitacion. Esto permite escribir el cociente del flujo de calor entre ambas capas
para toda frecuencia como

% < I’% (2.47)
2 2

Cabe aclarar que en el modelo presentado no se tiene en cuenta el flujo de calor que se

propaga por el aire. Aunque la difusividad del aire es alta en comparacion a las muestras

estudiadas, D =0.22cm’ / s, se puede estimar el flujo de calor para el aire usando

aire

O=h_ AAT (2.48)

aire
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donde 4. es el coeficiente de transferencia de calor del aire. Comparando el flujo en el

aire y en, por ejemplo, una muestra de bismuto para un 4rea calentada de tamano del

tamafo del haz 7o = 716um’ se obtiene

Q. =15 VzV Zl6um’AT =7.5-107"° W/K
m K (2.49)

QB[‘W% =210"W/K

Se puede observar que el flujo de calor en el aire es 10 veces mas chico que el flujo en

el material, por lo cual se puede despreciar en las cuentas. Cabe destacarse que se

compara con el flujo para @ > @,, ya que para frecuencias bajas el flujo es ain mayor.

2.8 Seiial de error de foco (FE).

El sistema de deteccion de tesis doctoral se basa en la generacion de una sefial
denominada senal de error de foco (FE) que permite cuantificar el desenfoque de un
haz. La senal FE posee un rango lineal donde la tension de la sefal es directamente
proporcional al desenfoque del haz, y por ende a un corrimiento de la superficie
reflectora sobre la cual incide el haz. Para generar la sefial de error de foco se utiliza un

haz astigmatico y un detector de cuatro cuadrantes.

Un haz astigmatico es aquel en el cual las secciones transversales (vertical y horizontal)
del mismo se enfocan en planos diferentes. Dicho astigmatismo puede ser propio de la
emision del haz, debido a la geometria de la cavidad del mismo, o introducido por
ejemplo con una lente cilindrica. Al enfocar un haz astigmatico con una lente esférica,
uno de los ejes transversales se enfocara antes que el otro debido a la diferencia en la
divergencia de los haces en ambos ejes (ver figura 2.9): primero la componente vertical
pasa por su foco y por ende se observa una elipse en el eje horizontal; contintia
propagandose el haz con la componente vertical divergiendo, mientras que la horizontal
sigue convergiendo, por lo cual en un determinado plano, amabas cinturas del haz se
igualan y se obtiene un haz con forma circular; por tltimo la componente vertical sigue
divergiendo, mientras que la componente horizontal alcanza su foco y se observa una

elipse vertical.
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Figura 2.9: Esquema del enfoque de un haz astigmatico. Se observa como se pasa de una elipse con eje

mayor en el eje x a una elipse con eje mayor en el eje y, pasando por un plano en el cual el haz es

perfectamente circular. En la figura se marcan tanto los anchos del haz d o0 Y d oo ©N los planos zg, y

2y respectivamente, como los angulos de divergencia 6y 6 , - (Imagen tomada de

http://www.sparpointgroup.com/beam-width.aspx)

Por lo tanto, la forma del haz cambia a medida que se propaga el haz. Esto motiva a
pensar que determinando la forma del haz se puede determinar el plano en el cual se
encuentra el mismo. Es justamente ésta la idea detras de la sefial error de foco, donde se
utiliza un detector de cuatro cuadrantes para determinar la forma del haz y generar una
sefial proporcional al desplazamiento del haz (o al desenfoque del haz, si se considera

que como en foco al plano donde el haz es circular).

El detector de cuatro cuadrantes no es mas que un conjunto de cuatro fotodiodos
independientes y de 4reas iguales (ver figura 2.10). Los ejes del cuatro cuadrantes deben
estar a 45° de los ejes de las elipses del haz astigmatico. De esta manera, la sefial de
error de foco sale de calcular el desbalance entre las diagonales del cuatro cuadrantes.
Del signo de dicho desbalance se puede determinar el semieje mayor de la elipse,
mientras que de la magnitud del desbalance se puede cuantificar la razon entre los ejes

de la elipse (un desbalance nulo corresponde a un haz circular).
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Si se nombran a los cuadrantes del detector 4, B, C' y D, la sefial de error de foco

proviene de realizar la siguiente operacion aritmética entre las sefiales de los cuadrantes:

FE=(A+C)—(B+ D). La sefial resultante se anula cuando el haz es perfectamente

circular o cuando la divergencia es tal que las elipses cubren la totalidad del detector; es

maxima cuando la elipse queda alineada con la diagonal AC; y es minima cuando la

elipse queda alineada con la diagonal BD. De esta manera se tiene una curva en forma

de “S” que posee un rango lineal donde la sefial es prop

orcional al desenfoque.

FE = (A+CW(R+D
= o JA= =
A ™
FAN (=4 TN
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Figura 2.10: A partir de las sefiales de un detector de cuatro cuadrantes, se genera la sefial de error de

foco FE. Se muestra como varia la sefial FE en funcion del desenfoque del haz. Ademas se puede ver

como es la forma del haz sobre el detector en diferentes puntos de la sefial.

La pendiente del rango lineal determina la sensibilidad de la sefial de error de foco al

desenfoque del haz ( Sensibilidad = AFE/ ADesenfoque ). Dicha sensibilidad depende de

varios parametros del sistema:

» Potencia del haz. La sefial de los fotodiodos que componen el detector de cuatro

cuadrantes es proporcional a la potencia de luz que incide sobre su area sensible

(siempre y cuando se esté en el rango lineal del mismo, ver seccion 3.4 Electronica

de senales FE, DefX y DefY). Al aumentar la potencia del haz, cada cuadrante

aumentara proporcionalmente su sefial. El factor de proporcionalidad no tiene

porque ser el mismo para todos los cuadrantes, tanto por la distribucion de potencia

de un haz Gaussiano astigmatico, como porque el haz puede estar descentrado
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respecto al detector de cuatro cuadrantes. Por simpleza, si se supone que el factor de
proporcionalidad es el mismo para todos los cuadrantes, al aumentar la potencia del

haz de prueba se obtiene una senal FE'= SFE = f(A+C)—(B+D) con f>1.

» Reflectividad de la muestra. Cuando se mide el haz reflejado sobre una muestra, a
mayor reflectividad de la misma, mayor potencia del haz incide sobre el detector y
por ende se obtiene una mayor sensibilidad (andlogo a un aumento de potencia del
haz).

» Parametro confocal del haz. El parametro confocal del haz (dos veces el rango de

Rayleigh, 2z, =27zw; / A donde wy es la cintura del haz en el foco y 4 es la longitud

de onda) es la distancia axial en la cual el ancho del haz no supera JEWO. A menor

parametro confocal, menor es el tamafio del haz en el foco y mayor es la divergencia
del haz. Por ende, el rango de desenfoque en el cual el haz no llega a cubrir todo el
cuatro cuadrantes es menor y esto resulta en un aumento de sensibilidad de la sefial
de error de foco.

* Ganancia de la electronica. Para realizar la cuenta aritmética con las sefiales de los
cuadrantes del detector se utilizan circuitos restadores basados en amplificadores
operacionales (ver seccion 3.4 Electronica de sefiales FE, DefX y DefY). En la
ultima etapa de la electronica, se puede regular la ganancia hasta un valor maximo
de 2. De esta manera cambiando la ganancia del circuito se puede cambiar la

sensibilidad de la sefial de error de foco.

La simetria de la sefial de foco depende la alineacion del haz con el cuatro cuadrantes y
se puede corregir monitoreando las sefales de cada cuadrante en forma simultanea. El
punto de la sefial de error de foco que se elige para trabajar es el punto donde la senal se
anula, entre el maximo y el minimo, o sea en el medio del rango lineal de la sefial (se
dice que en ese punto el haz estd enfocado sobre la muestra). Dicha eleccion no es
arbitraria, ya que dicho punto permite medir un desplazamiento de igual amplitud en
ambas direcciones, sin irse del rango lineal. Pero la principal razon por la cual se elige
dicho punto para trabajar es que es el unico punto del rango lineal donde las diagonales
estan balanceadas y por ende cualquier contribucion de termoreflectancia a la senal de
error de foco se anula. De esta manera, la sefial medida solo poseera contribuciones de
desenfoque por curvatura y deflexiéon. La deflexion se minimiza alineando el haz de

excitacion y el de prueba para que sean colineales entre si. Ademéas se pueden alinear
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los haces minimizando las sefiales de deflexion monitoreandolas en un amplificador

lock-in.

2.9 Cuantificacion del desenfoque por curvatura con la seiial FE.

El desenfoque del haz debido a la curvatura de la superficie escala como

pmeba / o,. (ver ecuaciones (2.27) y (2.41)). Para saber como escala la senal

medida con el tamafio de los haces, hace falta estudiar como escala la sefial FE. La
sensibilidad del rango lineal de la senal FE se calcula con el cociente entre los niveles
de tension de la sefal AV y el rango de distancias correspondiente Az, que es
proporcional al rango de Rayleigh del haz de prueba. Por ende, un desenfoque del haz

Af producira una variacion en la sefial FE de

o’ o’ ’
— Af . AV o pr;teba . AV o prgeba . ?V o AV pmeba (250)
AZ Gexc' ZO O-exc Gpmeba exc

La sefial medida escala como el cuadrado del cociente del tamafio de los haces de
prueba y excitacion. En el dispositivo experimental propuesto, ambos haces se enfocan
con el mismo objetivo, por lo cual los tamafos de los mismos son similares entre si,
haciendo que dicho cociente resulte cercano a la unidad. Es importante notar que el

nivel de sefial medido no escala con la magnificacion del objetivo.

Por ultimo, cuantificando el desenfoque del haz a través de una calibracion en distancia
de la senal FE, es posible caracterizar propiedades térmicas de la muestra. Como
mencionado anteriormente, el desenfoque producido por la curvatura de la muestra
genera un cambio en la sefal FE medida que depende de propiedades térmicas del

material (ver ecuaciones (2.27) y (2.41))

4

AV o rueba AV ﬂ’
=Af-——=8mn,P,——— Zh( ) @,)- —0<— (2.51)
AZ ﬂpmeba exc r Kr

De la ecuacion (2.51) se observa que la seiial medida es proporcional al cociente entre el
coeficiente de expansion lineal y la conductividad térmica de la muestra. Por lo tanto,

midiendo el tamafio del haz de prueba o y el de excitacion o, , la potencia

prueba

modulada del haz de excitacién P,, la eficiencia de conversion de luz en calor 77,, la
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longitud de onda del haz de prueba 4, la sensibilidad de la sefial de error de foco

rueba °

AV/Az 'y calculando la integral i(w/@,), es posible hallar un valor para el cociente

A./k, de la muestra.
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Capitulo 5:

Validacion de la Técnica.

El trabajo de esta tesis doctoral se basa en el desarrollo de una técnica novedosa capaz
de medir difusividad térmica en materiales con resolucion micromeétrica. Por lo tanto, el
objetivo principal fue el del desarrollo y la caracterizacion de un dispositivo
experimental para la tarea en cuestion. Dicho dispositivo es un primer prototipo de un
producto comercial que actualmente se estd terminando de desarrollar en la empresa
incubada Tolket SRL (con algunas modificaciones en su implementacion final). Al
acoplarse al puerto de camara de cualquier microscopio optico y su caracter modular lo
hace facilmente comerciable como un accesorio de microscopio pensado principalmente
para caracterizaciones en planta de muestras (aleaciones, aceros tratados, pastillas de

combustible, sintesis de materiales, etc.).

Por ende, en la ultima etapa del trabajo, una vez culminada la etapa del desarrollo del
dispositivo experimental, se procede a validar la técnica midiendo muestras conocidas y
constatando los resultados experimentales obtenidos con los valores tabulados de
difusividad térmica. Para ello, se mide una muestra de Bismuto pulida y un cubreobjetos

de vidrio.

5.1 Medicion de difusividad térmica — Bismuto.

La primera muestra elegida para caracterizar fue de Bismuto pulido (ver figura 5.1). El

pulido se realiza para mejorar la reflexion del haz de prueba, minimizando la dispersion
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del haz y logrando una reflexion especular en vez de una difusa. Dado que la
sensibilidad de la curva de error de foco es proporcional a la potencia reflejada, una
buena reflexion especular significa una mayor potencia del haz de prueba que vuelve
sobre si mismo e impacta sobre el detector, logrando asi mejorar la sensibilidad de la
técnica. La luz difusa no deberia aportar a la sefial de foco dado que se anularia en la
resta de los cuadrantes, pero si puede cambiar el nivel de luz de fondo que reciben los

detectores.

Figura 5.1: Muestra de Bismuto. La misma se monta sobre un anillo de una pulgada de acero y se rellena
con un epoxy. Luego se realiza un pulido de la superficie para lograr una reflexion especular del haz de

prueba.

En la tabla 5.1 se encuentran valores tabulados de distintas propiedades tanto térmicas
como no térmicas del Bismuto. El valor de interés en este caso es el de la difusividad

térmica tabulada, 0.066 cm?/s, que se calcula a partir de D = K’/ pc, donde k es la

conductividad térmica, p la densidad y ¢, el calor especifico.

Coeficiente de Expansién [1/K] 1.34E-05
Densidad [g/cm®] 9.8
Calor Especifico [J/(kg?C)] 123
Conductividad Térmica [W/(m°K)] 7.92
Difusividad Térmica [cm?/s] 0.066

Tabla 5.1: Valores tabulados de propiedades fisicas del Bismuto.

Una vez montada la muestra en la platina del microscopio, se mueve el objetivo
(Olympus 4X con 0.1 de apertura numérica) buscando en el osciloscopio la curva con

forma de “S” caracteristica de la sefal de error de foco. El punto donde se debe ubicar el
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objetivo para medir es cuando la sefial de error de foco vale cero, luego de pasar por un
maximo o un minimo. En la figura 5.2 se puede observar una curva tipica de error de
foco para la muestra de Bismuto pulido. La misma se obtiene moviendo a mano el
objetivo con el eje z del microscopio. Por lo tanto, la asimetria y la duracion de la curva
en el eje temporal dependeran de cuan uniforme y con que velocidad se realice el
movimiento. Elegir trabajar en el punto donde se anula la sefial FE permite despreciar

contribuciones de termoreflectancia en la sefial medida.

Tiempo [s]

Figura 5.2: Curva tipica de FE, para la muestra de Bismuto pulido. La sensibilidad del rango lineal
depende de la ganancia del circuito electronico, la reflectividad de la muestra, la potencia del haz de
prueba y del parametro confocal del haz (o sea, del objetivo utilizado para enfocar sobre la muestra). Para
la muestra de Bismuto pulido utilizado, con una tension de monitoreo del haz de prueba de 400 mV, se

obtiene una sensibilidad de ~ 37 um/V (equivalente a 27.2 mV/um).

Con una tension de monitoreo de potencia del haz de prueba de 400 mV y maxima
ganancia en la electronica de la sefial de error de foco, se obtiene un rango lineal de
aproximadamente 220 pm con una sensibilidad de ~ 37 um/V (un desplazamiento de 1
pum genera una sefial de 27.2 mV). Si se desea mejorar la sensibilidad, se puede
aumentar la potencia del haz de prueba. Para la maxima potencia del haz de prueba en la
muestra, 22.15 mW (tension de monitoreo de 781 mV), se obtiene un rango lineal de
aproximadamente 122 um con una sensibilidad de 6 um/V (un desplazamiento de 1 pm
genera una sefial de 163.9 mV). Es importante notar que una sefial de 1 pV, que es
posible medir con un amplificador lock-in, se corresponde con un desplazamiento de

apenas 6 pm. Igualmente, la limitacion de la resolucion axial de la técnica esta dada por
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el ruido de la sefial de error de foco en el amplificador lock-in que es de decenas de pV.
Con las sensibilidades tipicas que se trabajaron en la tesis, se obtiene una resolucion

axial subnanométrica.

Es de interés ver a cuanto equivale una resolucion axial subnanométrica en términos del
radio de curvatura. Para ello se supone que el corrimiento de foco debido a la curvatura

superficial es de Af' =1nm . De la ecuacion (2.41) y usando que los tamafios del haz de
prueba (A =0.658um ) en el plano de la muestra son o, =2.8um y o, =2.3um para

hallar el parametro confocal del haz, se estima el maximo radio de curvatura que se

puede resolver R . =15m . Dicho radio de curvatura se corresponde a una expansion

térmica de 0.2 pm (ver ecuacion (2.42)) y a un aumento de temperatura A7 ~mK . En
dicho caso, el efecto de curvatura es 5000 veces mas grande que el de la expansion
térmica. Ademas, utilizando las expresiones de la ecuacion (2.27) y valores tabulados
para las propiedades térmicas del Bismuto, se estima la minima potencia modulada del
haz de excitacion necesaria para tener una seflal apreciable, obteniendo un valor de

P,=19ulV a o=a,.

En las mediciones que siguen, el interés recae en la respuesta en frecuencia de la sefal
de error de foco. Por lo tanto, no es necesario calibrar la sefial de foco en distancia ya
que no se desea cuantificar el desplazamiento absoluto, sino estudiar su dependencia
con la frecuencia. Esto agiliza las mediciones y evita la necesidad de que el eje z del
microscopio este motorizado. Cabe recalcar que si se cuantifica la sefial de error de foco
y se determinan los desplazamientos absolutos, es posible realizar una caracterizacion
adicional de los parametros térmicos de la muestra, en particular el cociente entre el

coeficiente de expansion y la conductividad térmica del material, A /x. (ver seccion

2.9 Cuantificacion del desenfoque por curvatura con la sefial FE).

Luego, se ilumina la muestra con un LED Luxion de 470 nm y se mueve la CCD hasta
que la muestra se vea en foco. Se apaga el LED y usando los ultimos posicionadores
angulares del haz de excitacion, se solapan ambos haces mirando la camara CCD. La
medicion se realiza con una potencia en la muestra de 15.7 mW del haz de excitacion
(tensidon de monitoreo de 803 mV) y una potencia de 3.5 mW (tension de monitoreo de

400 mV). Asegurandose que la sefial de error de foco siga siendo nula, se adquiere una
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imagen del haz de excitacion (A = 784 nm) para determinar su tamafio usando un ajuste
Gaussiano 2D (ver figura 5.3). Dicho ajuste calcula el tamafio de la cintura del haz en
los ejes de la elipse del mismo, determinando a su vez el angulo de la elipse respecto a
los ejes de la cdmara: en el eje mayor o, =5.619um, en el eje menor o, =2.889um ;
angulo entre el semieje mayor y el eje horizontal de la cAmara & =69.7°. Para calcular
la difusividad térmica de la muestra se necesita el valor del producto de las cinturas del

haz, 0,0, =16.23um”*, conjuntamente con el valor de la frecuencia de corte @, .

o° = 6,"0,=16.23 umz

Figura 5.3: Imagen del haz de excitacion (A = 784 nm) en el plano de la muestra tomada con la camara
CCD. Se observan las curvas de nivel del ajuste Gaussiano 2D, del cual se obtiene los valores de las
cinturas del haz en los ejes de la elipse y el angulo de inclinacion de la elipse respecto a los ejes de la

camara. Se obtiene un valor de 16.23 um® utilizando un objetivo 4X.

Un generador de funciones modula la potencia del haz de excitacion y la misma sefial
modulada sirve como sefial de referencia para el amplificador lock-in. Se realiza un
barrido en frecuencia de la sefial de error de foco. La eleccion de la frecuencia inicial y
final es tal que por lo menos abarque una década por debajo y una por arriba de la
frecuencia de corte esperada. Conociendo el valor tabulado de la difusividad térmica del
Bismuto y el ajuste del tamaiio del haz de excitacion en la muestra se puede calcular la

frecuencia de corte usando

D, 0.0657cm’ /s
fo=—5=

7o®  1-16.23um’

= 129kHz 4.1)
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Por lo tanto se elige barrer entre 1kHz y 1MHz (limitacion del amplificador lock-in
Anfatec AMU2.4), que es un rango mas amplio del necesario para tener un buen ajuste.
El barrido es logaritmico y se toman 50 puntos entre la frecuencia inicial y final. En la
figura 5.4 se puede ver la amplitud y la fase de la sefial de error de foco para un barrido

en frecuencia realizado sobre la muestra de Bismuto pulido.
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Figura 5.4: Barrido en frecuencia de sefial de error de foco para muestra de Bismuto. Se grafica la

amplitud y la fase de la sefial en funcion de la frecuencia de modulacion del haz de excitacion.

Las mediciones realizadas deben normalizarse para compensar la respuesta en
frecuencia de la potencia modulada del haz de excitacion, la respuesta en frecuencia de
la electronica que genera la sefial de error de foco y cualquier otro desfasaje que puede
deberse a cables o conexiones entre los equipos. En la figura 5.5 se presenta la respuesta
en frecuencia (de 30 kHz a 1MHz) de la potencia modulada del haz de excitacion a la
salida del cabezal de DVD. La misma se mide utilizando un fotodiodo de éarea chica
(0.31 mm?) polarizado con una bateria de 12 V, tipo 23A, conectado a un amplificador
lock-in Anfatec modelo AMU?2.4, con una resistencia en paralelo a la entrada de 50 Q,
que mejora notablemente la respuesta en frecuencia del mismo al costo de perder
amplitud de la sefial. Para dicho fotodiodo polarizado con 9 V se tiene una capacidad de
~ 3 pF (valor obtenido de Catdlogo Melles Griot 1995/96, seccion Fundamentals of
Photodiodes) y conjuntamente con la impedancia de entrada del amplificador lock-in
(100 kQ, 20 pF) se obtiene un tiempo de respuesta, que proviene de un célculo ideal, de

alrededor de 1.65 ns. Esto permitiria, en teoria, medir hasta una frecuencia maxima de
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606 MHz, lo que asegura tener una buena respuesta hasta 1 MHz, que es el rango en el

cual se desea caracterizar la modulacion.

14
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Figura 5.5: Barrido en frecuencia de potencia modulada del haz de excitacion. Las mediciones se
realizan con un fotodiodo de area chica, polarizado con 9 V y con una resistencia en paralelo de 50 Q

conectado a un amplificador lock-in.

Como se puede observar de la respuesta en frecuencia del haz de excitacion modulado,
ni la amplitud ni la fase del mismo son constantes. Por lo tanto, estas variaciones
observadas de amplitud y fase, motivan la necesidad de cuantificarlas y utilizarlas para
normalizar las mediciones del barrido en frecuencia de la sefial de error de foco. Se
denomina fase cero al barrido en frecuencia que permite normalizar la medicion y
compensar por variaciones experimentales en amplitud y fase. Para medir la fase cero
del experimento, luego del barrido en frecuencia de la sefial de error de foco se intercala
a la salida del haz de prueba un filtro pasa alto FEL0700 (tiene una longitud de onda de
corte de 700 nm y deja pasar las longitudes de onda por arriba, ver figura 5.6) y se
remueve el filtro pasa bajos FES0750 (ver seccion 4.10 Protocolo de medicidon) para
lograr que el haz de excitacion sea medido por el detector de cuatro cuadrantes pero el
haz de prueba no llegue a la muestra. Con esta configuracion, el barrido en frecuencia
de la fase cero mide tanto las variaciones de amplitud y fase en la modulacion del haz

de excitacion, como las de toda la electronica de deteccion y los cables utilizados.
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Figura 5.6: Espectro medido de filtro pasa alto FEL0700 utilizado para filtrar el haz de prueba y que el

mismo no llegue a la muestra.

Es importante notar, que el haz de excitacion seguira provocando una respuesta térmica
en la muestra que a su vez, debido a la curvatura de la superficie, desenfocara al haz de
excitacion y puede aparecer en la sefial de error de foco de la fase cero. Pero la sefial de
error de foco correspondiente a la fase cero, a una frecuencia de modulacion de 1 kHz,
es de 181.5 mV comparada con la sefial de error de foco correspondiente al desenfoque
del haz de prueba, que a la misma frecuencia es de tan solo 2.5 mV. Por ende cualquier
desenfoque por curvatura que pueda sufrir el haz de excitacion quedara enmascarado en
la sefial medida por el amplificador lock-in que se corresponderd, principalmente, a la
potencia del haz de excitacion reflejada en la superficie de la muestra. En la figura 5.7

se observa la medicion de la fase cero medida para la muestra de Bismuto.
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Figura 5.7: Barrido en frecuencia correspondiente a la medicion de la fase cero para normalizar

mediciones realizadas en la muestra de Bismuto pulida.

Una vez medida la sefial de error de foco para la muestra y su fase cero, se realiza la
normalizacién correspondiente: se dividen las amplitudes y se restan las fases. En la
figura 5.8 se grafica el barrido en frecuencia de la senal normalizada de desenfoque del
haz de prueba debido a la curvatura inducida por el haz de excitacion sobre una muestra

de Bismuto pulido.

Amplitud Normalizada

-100

Frecuencia [Hz] Frecuencia [Hz]

Figura 5.8: Barrido en frecuencia de amplitud y fase normalizada, por la fase cero, de la sefial de error de

foco del haz de prueba en la muestra de Bismuto pulido.
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Para poder analizar las curvas normalizadas e interpretar el porque del comportamiento
observado, se grafican conjuntamente la sefial medida correspondiente al haz de prueba

y la fase cero (ver figura 5.9).

Amplitud [mV]
Fase [9]
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Figura 5.9: Comparacion de barrido en frecuencia de sefial de error de foco (FE) medida con la muestra

de Bismuto y su correspondiente fase cero. Se grafica tanto la amplitud como la fase de la sefal.

Luego, utilizando la curva tedrica de la respuesta en frecuencia del desenfoque generado
por la curvatura superficial de la muestra (respuesta térmica al calentamiento producido
por la absorcion del haz de excitacion), se ajustan los datos de la medicion normalizada
(ver figura 5.10). Se puede observar que la amplitud tiene un comportamiento en
frecuencia acorde con el modelo, mientras que la fase se desvia significativamente a
frecuencias altas ( > 200kHz). Del ajuste se obtiene el valor de la frecuencia de corte,

fo, =(91149%£1802)Hz . Conjuntamente con el valor del ajuste del tamafio del haz de

excitacion se obtiene el valor de la difusividad térmica de la muestra,

D=rf,0> =(0.046£0.002)cm’ /s .
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Figura 5.10: Ajuste no lineal con modelo de curvatura para la sefial de error de foco en la muestra de
Bismuto pulida, normalizada por la fase cero. Se observa que aunque la amplitud parece ajustar

adecuadamente, la fase no tiene el comportamiento esperado.

El valor tabulado para la difusividad térmica del Bismuto es de 0.066 cm*/s. El valor
ajustado difiere considerablemente (en mas del 30%) del valor tabulado, lo cual no
sorprende al observar el ajuste. Una posible explicacion a este comportamiento de la
fase puede ser la estabilidad en la punteria de los haces que puede solucionarse
reemplazando los diodos por diodos laser acoplados a fibra y de esta manera asegurar la
colinealidad de ambos haces. Otra hipotesis sugiere que haya algin otro efecto, ademas
del desenfoque por la curvatura de la superficie que se est¢ midiendo en la sefial y altere
la fase y no tanto la amplitud de la sefial. En una primera instancia se pensaba que podia
ser una contribucion de termoreflectancia que no se estuviera cancelando correctamente,

pero la fase de la termoreflectancia a alta frecuencia tiende a un desfasaje de 7/4, por

lo cual deberia subir la fase y no bajarla respecto al modelo de curvatura como se
observa en la figura 5.10. Por otra parte, la deflexion posee un comportamiento de fase

muy similar a la curvatura, donde la fase de ambos fendmenos tiende a 7/2 para altas

frecuencias.
Para descartar que una posible contribucion de fotodeflexion este afectando los ajustes

realizados se calcularon numéricamente curvas tedricas de deflexion en funcién de la

frecuencia para diferentes descentrados de los haces de excitacion y prueba, suponiendo
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haces circulares (sin astigmatismo) y se ajustaron las curvas obtenidas al modelo de
desenfoque por curvatura. En la figura 5.11 se muestra uno de estos ajustes, en amplitud

y fase, realizados para un descentrado de los haces del 10%.
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Figura 5.11: Curvas de deflexion en funcion de la frecuencia calculadas numéricamente ajustadas por
modelo de desenfoque por curvatura. El caso particular graficado se corresponde a la deflexion observada

para un descentrado de los haces del 10%.

Del ajuste se obtiene la frecuencia de corte para cada descentrado y un error que
cuantifica la bondad del ajuste (ver tabla 5.2). Se puede observar que un desenfoque de
hasta 40% entre ambos haces genera un cambio menor al 10% en la frecuencia de corte
del ajuste con el modelo de desenfoque por curvatura. La superposicion de los haces se
realiza monitoreando los haces con una camara CCD, con lo cual el descentrado que
puede existir, dado el error experimental, es mucho menor al 40%. Por lo tanto, aunque
la sefial medida contenga contribuciones de fotodeflexion, no deberian alterar el valor

de la frecuencia de corte obtenida en mas de un 10%.
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Descentrado [%] g [ual Error (10°)
1 0.99994 0.26
10 0.99486 0.28
20 0.9797 0.38
30 0.95408 1.1
40 0.91753 3.0
50 0.87934 1.1
60 0.82862 2.4
70 0.77428 3.1
80 0.71507 5.3
90 0.64956 9.0
100 0.58623 15

Figura 5.2: Datos de los ajustes realizados a curvas de deflexion simuladas numéricamente para distintos
descentrado de los haces. Se muestran los valores obtenidos para la frecuencia de corte w, y el error del

ajuste.

En la figura 5.12 se puede observar el ajuste con el modelo de la curvatura superficial
para la misma medicion normalizada pero donde solo se ajusta la amplitud de la sefial.
Se observa que el modelo ajusta correctamente la amplitud de la sefial. El valor de la

frecuencia de corte es ahora de f,=(117779+2018)Hz. Nuevamente, utilizando el

ajuste del tamano del haz de excitacion se calcula la difusividad térmica con la ecuacion
de la frecuencia de corte (2.11.2) y se obtiene un valor de D =(0.060%0.002) cmz/s

[Domené¢ 2013]. Este nuevo valor, obtenido solo ajustando la amplitud de la sefial
normalizada, es mucho mas cercano al valor tabulado de la difusividad térmica,
difiriendo en menos de 10%. Por lo tanto, se concluye que para poder cuantificar
adecuadamente la difusividad térmica de la muestra se debe ajustar la amplitud

normalizada de la sefal.
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Figura 5.12: Ajuste no lineal con modelo de curvatura para la sefial de error de foco en la muestra de
Bismuto pulida, normalizada por la fase cero. Se observa que la respuesta en frecuencia del modelo se

adecua correctamente a los valores medidos experimentalmente.

El prototipo armado para caracterizar difusividad térmica, posee la ventaja de ser un
método sin contacto, puramente Optico y por ende permite realizar ensayos no
destructivos. El unico factor que se debe contemplar es el de la potencia de los haces,
que puede danar la muestra (el material puede fundirse, se puede producir ablacién
laser, etc.). El Bismuto se funde a una temperatura de aproximadamente 150 °C, por lo
cudl no se debe alcanzar potencias cuya absorcion generen aumentos tales de
temperatura. Con esto en mente, se realizo un estudio de la medicion de la difusividad
térmica en la muestra de Bismuto en funcion de la potencia del haz de excitacion. En la
figura 5.13 se grafican los barridos en frecuencia de la sefal de error de foco para

diferentes potencias del haz de excitacion.
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Figura 5.13: Amplitud y fase de la sefial de error en funcion de la frecuencia de modulacion para

diferentes potencias del haz de excitacion, sobre una muestra de Bismuto pulido.

La amplitud de la sefial de error de foco medida en el amplificador lock-in crece con la
potencia de excitacion, como es de esperarse ya que el desenfoque producido por
curvatura es proporcional a la potencia de excitacion. Para verificar esto, se grafica el
valor de la sefal de error de foco a una frecuencia de modulacion fija de 1 kHz en
funcién de la potencia del haz de excitacion (ver figura 5.14). Por otra parte, se observa

que las fases de las curvas en la figura 5.13 se solapan todas entre si.

2.5

N

o

Amplitud FE, .~ [V]

0.5

Potencia Excitacion [mW]

Figura 5.14: Amplitud de la sefial de error de foco a una frecuencia fija de 1 kHz en funcion de la

potencia del haz de excitacion. Se observa un crecimiento lineal de la sefial.

Las curvas de amplitud y fase normalizadas en funcion de la frecuencia, para diferentes

potencias del haz de excitacion se observan en la figura 5.15. La normalizacion de cada
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una de las curvas se efectia con la correspondiente fase cero medida a esa misma
potencia del laser. El método de medicion de la fase cero es andlogo al explicado
anteriormente, donde se utiliza un filtro FELO700 a la salida del haz de prueba y

retirando el filtro FES0750.

T TR T

Fase [?]

—=-Pump1 = 1.9mW
10°L {—=Pump2 = 5mW
FJ-=Pump3 =7.6mW |Z-1=
[ J-=Pump4 = 10.3mW |- - 3= :
1= Pump5 = 125mW |- - 1------~ 7
[ Pump6 = 15.7mW |~ ~ 7

r1 8 Pump7 =172mW |- -4 ------- -

Amplitud Normalizada

4 } } 120 ! !
10* 10 10 10
Frecuencia [Hz] Frecuencia [Hz]

Figura 5.15: Curvas de amplitud y fase normalizadas en funcion de la frecuencia para diferentes

potencias del haz de excitacion.

El hecho de que las curvas no se superpongan todas en la misma amplitud normalizada
se corresponde a que la amplitud de cada una de las fases cero usadas para normalizar la
senal error de foco depende de la punteria del haz de excitacion sobre el detector de
cuatro cuadrantes. Para medir cada una de las fases ceros, se intercala un filtro FEL0O700
a la salida del haz de prueba y su inclinacioén afecta la punteria del haz de excitacion
sobre el detector de cuatro cuadrantes, cambiando la amplitud medida de la fase cero.
Entre mediciones, no se realinean los haces pero si se verifica que ambos se encuentren
superpuestos en la camara CCD y se toman fotos del haz de excitacion, a cada potencia,

para determinar el tamafio del mismo.

Se puede ver que las fluctuaciones entre las fases normalizadas de las curvas en funcion
de la frecuencia de modulacion provienen de fluctuaciones en la fase cero medida ya
que en la figura 5.13, todas las fases se superponian entre si. La variabilidad existente en
la medicion de la fase cero constituye uno de los puntos fundamentales sobre los cuales

se debe trabajar y mejorar para perfeccionar la técnica.
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Una posible mejora en el método experimental con el cual se mide la fase cero, es
montar el filtro FEL0O700 en un posicionador que permita retirar e poner el filtro en el
camino de los haces de manera que repita su posicion (posicionador magnético). De esta
manera, la senal que llega a los fotodiodos del cuatro cuadrantes sera la misma en todos
los casos, siempre y cuando no se cambie la alineacion del haz de excitacion. La
variacion de la respuesta en frecuencia de la fase cero se puede atribuir a la respuesta en
frecuencia de los fotodiodos y la saturacion de los mismos. Si el haz de excitacion
incide de forma distinta sobre el cuatro cuadrantes, esto genera cambios en el nivel de
senal de cada fotodiodo en particular y puede causar una variacion en la sefial de fase
cero medida. Es necesario realizar una caracterizacion mas exhaustiva de la respuesta de
los fotodiodos para lograr minimizar la variacion de la fase cero y asi disminuir la

variabilidad en los valores de difusividad térmica medidos.

Otra solucion al problema de la fase cero recae en realizar una medicion indirecta de la
sefial. Para ello, primero se debe realizar una medicion de la respuesta en frecuencia de
la potencia modulada de ambos haces, el de prueba y el de excitacion, con un fotodiodo
de area chica y polarizado con una bateria (ver seccion 4.3 Diodos laser de cabezal de

DVD) Pprueba (a)) y Pe'

eieion (@) . Luego se coloca como muestra en el microscopio un
espejo dieléctrico para la longitud de onda del haz de prueba (A =658nm ). Con el haz
de excitacion apagado y el haz de prueba modulado en frecuencia se procede a medir en
el detector de cuatro cuadrantes la respuesta en frecuencia del haz reflejado en el espejo
dieléctrico. Dicha respuesta en frecuencia corresponde al producto entre las respuestas

del haz de prueba y la electronica de la sefial FE

FE; pie (@) = P, (@) Electrénica(@) 4.1)

rueba
La fase cero que se desea medir no es mas que el producto entre la respuesta en
frecuencia del haz de excitacion y la respuesta en frecuencia de la electronica de la senal
FE. Por ende, la fase cero se obtiene de multiplicar a la medicion de la sefial de FE con
el espejo dieléctrico por el cociente entre la respuesta en frecuencia de la potencia

modulada del haz de excitacion y el de prueba

FE, poc @P. .. .. (@
FaseCero(®) = ppiee (O Focraeon (@) _ P.. . (w)-Electrénica(w) (4.2)
P prueba (a))

De esta manera es posible obtener la sefial de fase cero de forma indirecta y evitar los

problemas de punteria del haz de excitacion sobre el detector de cuatro cuadrantes.
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Una vez obtenidas todas las curvas de amplitud y fase normalizadas para diferentes
potencias del haz de excitacion, se ajustaron todas las amplitudes usando el modelo de
desenfoque por curvatura (ver seccion 2.6 Desenfoque por curvatura). Del mismo se

obtiene el valor de la frecuencia de corte, @,. Luego, con las imagenes tomadas con la

camara CCD, se determina el tamafio del haz a través de un ajuste Gaussiano
bidimensional. En la tabla 5.3 se pueden ver los resultados de los ajustes realizados, y el
valor calculado de la difusividad térmica de la muestra (se agrega el valor de difusividad
hallado para una potencia de 15.7 mW, de la figura 5.12. Recordando que el valor
tabulado para la difusivdad térmica del Bismuto es de 0.066 cm?/s, es interesante notar
que ningun valor obtenido para la difusividad difiere del valor tabulado en mas del 14%
(la maxima diferencia es de 9% por arriba del valor tabulado y menos que 14% por
abajo). La dispersion de valores de difusividad térmica obtenidos oscila entre 0.057 y
0.072 cm?/s. Dicha dispersion es uno de los temas sobre los cuales se debe trabajar.
Como dicho anteriormente, el mayor problema se encuentra en la medicion de la fase
cero. Ademas, en una menor medida, contribuyen temas de estabilidad de potencia y
estabilidad de los haces de excitacion y de prueba. Esto ultimo es posible resolverlo
utilizando diodos laser acoplados a fibra y con una electronica de control que estabilice

la potencia de los mismos.

Pocitacion IMW] | @9 [Hz] | o” [um’] | D [em*/s]
1.9 72188 29.7 0.067
5 88727 24.7 0.069
7.6 79438 22.92 0.057
10.3 108732 20.94 0.072
12.5 107945 18.68 0.063
15.7 117779 16.23 0.060
17.2 128527 16.16 0.065

Tabla 5.3: Valores ajustados de frecuencia de corte (w,) y tamaiio del haz de excitacién (o”) para

diferentes potencias de excitacion. A partir de los valores ajustados se calcula la difusividad térmica, D.

Con tan solo 2 mW de potencia sobre la muestra, se obtiene una difusividad térmica de
0.067 cm?/s (difiere en menos de 2% con el valor tabulado). Esto avala la posibilidad de

utilizar esta técnica para ensayos no destructivos.
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5.2 Medicion de difusividad térmica — Vidrio.

La segunda muestra elegida para caracterizar es un cubreobjetos de vidrio de ~ 100 pm
de espesor. Para poder aumentar tanto la reflectividad como la absorcién del mismo, se
realiza un recubrimiento de la superficie con una delgada pelicula de Platino. El
recubrimiento se efectia utilizando un blanco de Platino de alta pureza en una maquina
de sputtering (equipo que permite depositar peliculas delgadas de un material, en
general metales, sobre un sustrato a través del bombardeo de un blanco con iones). De
esta manera es posible depositar peliculas delgadas de distintos espesores controlando el
tiempo. En la figura 5.16 se observa una de las muestras utilizadas, un cubreobjetos de

vidrio con un recubrimiento de Pt de 50 segundos que se corresponde con un espesor

aproximado de (4.5 = 0.5) nm.

Figura 4.16: Cubreobjetos de vidrio recubierto por una pelicula delgada de Platino. El espesor de la

pelicula delgada es de aproximadamente (4.5 + 0.5) nm.

En la tabla 5.4 se presentan valores tabulados de propiedades tanto térmicas como no
térmicas del vidrio BK7 y del Platino. En general los cubreobjetos de vidrio son de

vidrio borosilicatado (borosilicate glass), similares al BK7.

Coeficiente de Expansién [1/K] 7.1E-06 8.8E-06
Densidad [g/cm®] 2.51 21.45
Calor Especifico [J/(kg°C)] 858 130
Conductividad Térmica [W/(m°K)] 1.11 7.92
Difusividad Térmica [cm®/s] 0.0052 0.26

Tabla 5.4: Propiedades fisicas del vidrio BK7 y del Platino.
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En una primera instancia, se depositaron diferentes espesores de Platino sobre
cubreobjetos de vidrio y se midieron los espectros de transmision de cada uno de ellos
utilizando un espectrofotdmetro Shimadzu UV-1800. Luego, para cuantificar el espesor
de las peliculas delgadas se realizaron ajustes de los espectros de transmision obtenidos
siguiendo un trabajo de [Chambouleyron 1997]. En dicho trabajo se expresa el espectro
de transmision de una pelicula delgada depositada sobre un sustrato transparente en
funcion de la longitud de onda, el indice de refraccion del sustrato transparente (se
puede obtener del espectro de transmision del sustrato solo), la parte real del indice de
refraccion del material de la pelicula delgada, el coeficiente de extincion (depende de la
parte imaginaria del indice de refraccion) y del espesor de la pelicula depositada. Cabe
destacar que la transmision proviene de resolver el problema de un haz que incide sobre
una superficie semitransparente a incidencia normal y con condiciones de borde

adecuadas obtener expresiones para el haz reflejado y el haz transmitido.

Para ser mas preciso, en vez de utilizar los datos tabulados de la parte real e imaginaria
del indice de refraccion del Platino en volumen (bulk), se buscaron datos experimentales
de dichos parametros medidos en peliculas delgadas. En particular se usaron datos
medidos por [Goddard 2008] para una pelicula delgada de 11.83 nm de espesor. Estos
datos experimentales, conjuntamente con la expresion de la transmision de una pelicula
delgada despositada sobre un sustrato transparente permiten estimar el espesor de las
peliculas depositadas, el cual depende del tiempo utilizado en la maquina de sputtering.
Se realizaron muestras para 5 tiempos diferentes: 50, 100, 300, 600 y 900 segundos. En
cada caso se midid el espectro de transmision y se busco el rango de espesores cuyas
transmisiones calculadas con el modelo del trabajo de Chambouleyron ajustaban
satisfactoriamente. En la figura 5.17 se puede ver el espesor ajustado de la pelicula
delgada en funcion del tiempo de sputtering utilizado. Aunque el espesor aumenta con

el tiempo, no se observa una relacion lineal entre ambos.
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Figura 5.17: Espesor ajustado por modelo de transmision de peliculas delgadas de Pt en funcion del

Los espesores para tiempos de 50, 75, 100, 125, 180 segundos fueron repetidos sobre
pedazos de silicio pulido (para tener un sustrato listo con poca rugosidad superficial) y
los espesores fueron medidos con un microscopio electronico de barrido SEM

(resolucion minima tipica de ~ 3 nm). La medicion se realiza determinando la frontera

tiempo de sputtering.

entre el sustrato de Si y la pelicula de Pt (ver figura 5.18).
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AU EHT = 5.00 kV WD = 2.7 mm Mag=50000 KX  Signal A= InLens

Figura 5.18: Imagen tomada con un microscopio SEM de una pelicula de Pt (tiempo de sputtering de 180
seg.) sobre un sustrato de Si pulido. En la misma se determina el espesor de la pelicula utilizando cursores
que determinan las fronteras del Pt, obteniendo un valor de 26.37 nm. (imagen tomada por Silvio

Luduefia en el Centro de Microscopias Avanzadas del Departamento de Fisica, FCEyN, UBA).

En la tabla 5.5 se pueden observar los espesores de las peliculas de Pt determinados
ajustando los espectros de transmision y a través de las imagenes del microscopio SEM.
Dicha técnica posee un error de apreciacion grande que puede explicar las diferencias
observadas. Es notoria la diferencia que se observa para la muestra con 100 segundos de
tiempo de sputtering. Hay que aclarar que para poder ver el borde de la muestra es
necesario partir la muestra y dicho proceso puede alterar el corte que se desea medir.
Igualmente los valores estan en el mismo orden de magnitud para todos los casos. En el
resto de la tesis se usaran, para identificar a las diferentes muestras, los espesores

obtenidos con el ajuste de los espectros de transmision.

133



50 (4.5+0.3) 6.45
75 (71+0.2) 12.89
100 (11£2) 13.78
125 (13.0 + 0.5) 22.85
180 (28 + 2) 26.37

Tabla 5.5: Datos de ajustes de espesor de peliculas delgadas de Pt para diferentes tiempos de sputtering

determinados por dos métodos: ajuste de espectros de transmision e imagenes de microscopio SEM.

Es importante notar que la capa de Platino debe ser lo suficientemente delgada para
poder despreciar el flujo de calor por la misma. De esta manera, el Platino absorbe parte
de la potencia del haz de excitacion y el calor generado se conduce hacia el vidrio,
donde se espera inducir una expansion térmica y consecuentemente una curvatura
superficial. En la seccion 2.7 Flujo de calor, se calcula el cociente del flujo de calor
entre dos superficies que sufren un mismo incremento de temperatura. El flujo en la
primera capa, por ser muy delgada, se asume cilindrico mientras que en la segunda
capa, dependiendo de la frecuencia, pasa de un flujo esférico a uno plano. El andlisis de
ambos casos (frecuencias menores y mayores a la frecuencia de corte), permiten poner
una cota superior al cociente de los flujos de calor (ecuacion (2.49)) que puede ser
aplicada al caso de una pelicula delgada de Platino sobre un sustrato de vidrio, que por

conveniencia se asume de BK7:

O Ko 4.3)

QBK 7 KBK 7 O-Pump

donde x,, y k., son las conductividades del Platino y del vidrio BK7 respectivamente,

h es el espesor de la pelicula delgada y o,, es el tamafio del haz de excitacion.

ump
Utilizando los valores tabulados de la conductividad y un tamafio aproximado de 4 pum

para el haz de excitacion se obtiene

Or_ <0016 (4.4)

BK7
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Para una pelicula de 1 nm de espesor, se tiene que el fluyjo de calor por la capa de
Platino es menor al 2% del flujo a través del vidrio. En la tabla 5.6 se muestran los

cocientes calculados para los 5 espesores de Platino depositados sobre cubreobjetos de

vidrio.
Espesor Platino [nm] Cociente Flujo de Calor
45+0.3 0.07
7.1+0.2 0.11
11+2 0.18
13.0+ 0.5 0.21
16+ 2 0.26
54+3 0.86
683 1.09
95+3 1.52

Tabla 4.6: Cociente del flujo de calor entre la pelicula de Platino y el sustrato de vidrio para diferentes

espesores de Platino.

Se puede ver que el cociente entre los flujos de calor es muy dependiente del espesor de
la capa de Platino depositada. Para la muestra con una capa de (4.5 £ 0.3) nm, el flujo
de calor por el Platino es solo el 7% del flujo de calor por el vidrio, mientras que para la
muestra con una pelicula delgada de (95 £ 3) nm, el flujo de calor por el Platino es

152% del flujo de calor por el vidrio.

Con estos resultados, a medida que aumenta el espesor del Pt el flujo de calor en el
vidrio disminuye y en la respuesta térmica del sistema Pt-vidrio empieza a contribuir
cada vez mas la presencia de la pelicula depositada de Pt. Esta consecuencia es justo lo
contrario de lo que se pretende lograr con la presencia de Pt, cuyo objetivo original es
aumentar la reflexion y la absorcion a las longitudes de onda del haz de prueba y de
excitacion, respectivamente. Y para espesores de Pt menores a 6 nm, el flujo de calor en
el Pt es menor al 10% del flujo dentro del vidrio, con lo cual se puede despreciar su

contribucion al desenfoque del haz de prueba.
Igualmente, atn para espesores de Pt grandes, donde la mayoria del flujo de calor
circula por el Pt y no por el vidrio, la respuesta en frecuencia del desenfoque estara

dominada por el vidrio en un cierto rango de frecuencias debido a la diferencia entre las
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frecuencias de corte de ambos materiales. Con un haz de excitacion de
aproximadamente 4 pm, se obtiene para la difusividad del Pt (0.26 cm®/s) una
frecuencia de corte mayor a 500 kHz; para la difusividad del vidrio BK7 (0.0052 cm?/s)
una frecuencia de corte mayor a 10 kHz. Para poder ajustar correctamente las
mediciones por la respuesta en frecuencia del modelo de desenfoque por curvatura, se
requiere por lo menos medir un orden por abajo y por arriba de la frecuencia de corte.
En este caso alcanzaria con ajustar datos desde 1 hasta 100 kHz. Y como la frecuencia
de corte del Pt se encuentra por arriba de los 500 kHz, la contribucion a la sefial sera
muy chica, ya que la amplitud de la sefial correspondiente al Pt cambia muy poco en
dicho rango de frecuencias. En la figura 5.19 se pueden observar las curvas
correspondientes a la amplitud del modelo de desenfoque por curvatura (ver seccion 2.6
Desenfoque por curvatura) para la frecuencia de corte del Pt y para la del BK7. Se
puede ver que entre 1 y 100 kHz, la sefial correspondiente al Pt cambia un 18% del
valor en 1 kHz, mientras que para el BK7 el cambio es del 89%. Esto justificaria que
aunque el flujo de calor se propague mayoritariamente por el Pt, debido a la gran
diferencia entre las frecuencias de corte, la respuesta en frecuencia de la sefial en el
rango estudiado estd dominada por el vidrio. En consecuencia, se espera que las
difusividades térmicas que provengan del ajuste se correlacionen adecuadamente con
los valores del vidrio y no del Pt. Igualmente, una mayor contribucion del Pt se
traduciria en un aumento de la frecuencia de corte, y por ende en un mayor valor de

difusividad térmica.
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Figura 5.19: Respuesta en frecuencia del modelo de desenfoque por curvatura para Pt y para vidrio BK7.
Solo se muestra la amplitud normalizada en el rango entre 1 y 100 kHz. La amplitud es tal que a bajas

frecuencias tiende a 1.

136



Para estudiar estas hipotesis se realizaron mediciones en todas las muestras con distintos
espesores de Pt. Todas las mediciones se realizaron con la misma potencia del haz de
excitacion (15.7 mW) y del haz de prueba (3.5 mW). El protocolo de medicion para
cada muestra es andlogo al utilizado para la muestra de Bismuto pulida. Primero se
coloca la muestra en la platina del microscopio y se busca, moviendo el eje z del
microscopio y monitoreando la sefial error de foco en el osciloscopio, la curva
caracteristica en forma de “S”. Luego se elige el punto medio del rango lineal, donde la
sefal error de foco se anula. Para dicha posicion del objetivo, iluminando la muestra con
un LED Luxion 470 nm se mueve la cdmara CCD hasta ver la muestra en foco. En
dicho plano, usando la camara CCD, se solapa el haz de excitacion (modulado por un
generador de funciones) con el haz de prueba y se toma una imagen del haz de

excitacion para ajustar por una Gaussiana bidimensional (ver tabla 5.7).

Espesor Pt [nm] a1 [um] a2 [um] 0102 [um’]
47+03 2.97 5.68 16.84
7.1+£0.2 2.96 5.64 19.72

112 3.06 6.11 18.71
13.0+0.5 2.93 5.85 17.15
28+ 2 2.96 6.17 18.26
54+3 2.90 5.84 16.94
68+3 2.98 6.01 17.91
95+3 2.92 5.96 17.42

Tabla 5.7: Valores del ajuste Gaussiano bidimensional del haz de excitacion para diferentes espesores de

Pt sobre cubreobjetos de vidrio. Los valores de o; y 6, corresponden a los tamafios en los ejes de la elipse.

Con ambos haces encendidos y solapados, se mide la respuesta en frecuencia de la sefial
de error de foco con un amplificador lock-in Anfatec AMU?2.4. El barrido se efectua
entre 1 kHz y 1 MHz, con las frecuencias espaciadas en forma logaritmica, pero por lo
mencionado anteriormente solo se muestran las curvas en el rango de 1 a 100kHz. En la
figura 5.20 se observan la amplitud y fase de la sefial de error de foco en funcion de la

frecuencia para distintos espesores de Pt sobre cubreobjetos de vidrio.
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Figura 5.20: Barridos en frecuencia de amplitud y fase de la sefial de error de foco para diferentes

espesores de Pt sobre cubreobjetos de vidrio.

Una vez finalizado el barrido, se remueve el filtro FES0750, se intercala a la salida del
haz de prueba un filtro FEL0O700 y se realiza un nuevo barrido en frecuencia de la sefial
de error de foco. Dicho barrido se corresponde a la fase cero que sirve para normalizar
la medicion e independizarse de la respuesta en frecuencia de la electrénica, los cables,

los equipos y la modulacion del haz de excitacion (ver figura 5.21).
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Figura 5.21: Barridos en frecuencia de amplitud y fase de la fase cero para diferentes espesores de Pt

sobre cubreobjetos de vidrio.
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Nuevamente, como en el caso del bismuto, se observa cierta variabilidad en la amplitud
y fase de las distintas curvas de fase cero. Dado que la potencia de los haces no se
modifica entre muestra y muestra, ni la alineacioén de los haces, la fase cero no deberia
cambiar. Ademas, se observa que las curvas de error de foco para los distintos espesores
poseen una caida muy similar entre ellas y que las fases se solapan entre si. Esto Gltimo
indicaria que la respuesta en frecuencia del material es la misma en todas las muestras, y

que corresponde a la misma difusividad térmica, la del cubreobjetos de vidrio.

Si se normaliza cada muestra con su fase cero propia, se obtiene una difusividad media
de 0.0070 cm?/s con una dispersion del 53% (entre el minimo y maximo valor hallado).
Cabe aclarar que la difusividad térmica del vidrio BK7 es de Dgk7 = 0.0052 cm?/s (la
difusividad térmica de los vidrios mas comunes fluctiia entre 0.0043 y 0.0089 cm?/s).
De analizar las curvas de la sefial FE normalizadas al valor de la sefial en 1 kHz para las
distintas muestras (ver figura 5.22), resulta evidente que dicha dispersion proviene de la
variabilidad de la fase cero y no de las mediciones de la sefial FE. Por lo tanto, para
poder normalizar todas las mediciones con la misma fase cero, se realiza un promedio

de todas las fase cero medidas (ver figura 5.23).

10"y~~~ t o mm oo -

“o-FE Pt (4.5 £ 0.3) . S
(74 £0.2)

Amplitud Normalizada a sefial en 1kHz
Fase Normalizada a sefal en 1kHz [9]

10" ‘

10
Frecuencia [Hz] Frecuencia [Hz]

Figura 5.22: Curvas de sefial FE para cubreobjetos de vidrio con distintos espesores de Pt. Las curvas se

normalizan al valor de la sefial en 1 kHz para poder comparar las curvas.
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Figura 5.23: Promedio de las fases cero de los cubreobjetos de vidrio con diferentes espesores de Pt.

Con dicha curva promediada se normalizaron las mediciones de los cubreobjetos con
diferentes espesores de Pt. De los datos ajustados de la frecuencia de corte y los ajustes
Gaussianos bidimensionales del haz de excitacion se extraen los valores
correspondientes a la difusividad térmica del vidrio (ver tabla 5.8). Con dicha
normalizacion se obtiene una difusividad térmica media de 0.0066 cm?/s con una

dispersion de 18% (entre el minimo y maximo valor hallado).

Espesor Pt [nm] | D [107 3 cmz/s]
4.7+£0.3 (6.0+0.6)
7.11£0.2 (6.2%0.6)

112 (7.2 +£0.6)
13.0+0.5 (6.3%0.6)
282 (6.3%0.6)
54 +3 (6.410.6)
68 £ 3 (6.9%0.6)
953 (7.0£0.6)

Tabla 5.8: Valores ajustados de difusividad térmica en muestras con distintos espesores de Pt sobre un

cubreobjetos de vidrio.

Nuevamente se ve la necesidad de realizar un estudio exhaustivo estudiando el porque
de la variabilidad en la fase cero. El hecho de que las mediciones de la sefial de error de
foco sean muy similares para todas las muestras, permite concluir dos cosas: que la

magnitud térmica que gobierna la respuesta en frecuencia es la misma en todos los casos
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apoyando la teoria de que en el rango de 1 a 100 kHz la presencia de la pelicula de Pt no
repercute en la medicidon; que la variabilidad en las difusividades térmicas halladas
proviene en gran medida de las diferencias entre las fases cero medidas (no hay que
descartar que el ajuste del tamafio del haz de excitacion también varia, con una

dispersion del 16%, y que las curvas de la sefial FE no son exactamente iguales).

Igualmente, es importante notar que los valores obtenidos de la difusividad térmica caen
dentro del rango de valores tipicos de difusividad para vidrio. Esto demuestra el
potencial de la técnica para extraer el valor de la difusividad térmica de la muestra, con
resolucion micrométrica (determinada por el tamano del haz de excitacion). Ademas al
ser un método puramente Optico, resulta mas que adecuada para realizar ensayos no

destructivos.
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Capitulo 6:

Conclusiones.

Existen en la literatura varias técnicas diferentes que permiten caracterizar propiedades
térmicas con resolucion espacial microscopica [Bincheng 1999, Opsal 1983, Rochais
2005, Rosencwaig 1983, Salazar 1991]. La mayoria se basa en utilizar un laser de
excitacion para calentar la muestra y luego un segundo haz de prueba mide la respuesta
térmica del material: termoreflectancia (cambio de reflectividad con la temperatura) o
fotodeflexion. Dichas técnicas tienen restricciones muy estrictas sobre la estabilidad de

la punteria de ambos haces.

En la presente tesis doctoral se desarrolla una técnica experimental basada en una sefial
error de foco sensible al desenfoque generado por la curvatura de la superficie. El
esquema de deteccion consiste en un haz astigmatico de prueba y un detector de cuatro
cuadrantes. La sefial de error de foco se genera a partir del desbalance entre las
diagonales del detector, obteniendo una sefial proporcional al desenfoque del haz. Por
construccion, la sefal de error de foco no es sensible a efectos de termoreflectancia.
Contribuciones de fotodeflexiéon se anulan asegurando colinealidad de los haces.
Aunque este ultimo requisito no se pueda cumplir, se demuestra que ajustando solo la
amplitud de los barridos en frecuencia de la sefal de error de foco, la presencia de
fotodeflexion no altera significativamente los ajustes. Con lo cual, atn si los haces no
son perfectamente colineales, es posible extraer satisfactoriamente valores de
difusividad térmica con resolucion microscopica. Cabe aclarar que la pérdida de
informacion de la fase de la sefial no permite realizar mapas de difusividad térmica

midiendo a una frecuencia de modulacion fija [Crossa Archiopoli 2011]. El trabajo se
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enfoca en particular a la medicion de difusividad térmica en superficies pulidas de
materiales tanto que reflejan, son transparentes u opacos a las longitudes de onda de los

haces de excitacion y de prueba.

Un primer trabajo, donde la técnica de error de foco se utiliza para caracterizar pérdidas
en nanoestructuras permitiendo discriminar entre absorcion y dispersion [Domené
2009], sirve como evidencia de la potencialidad de la técnica. En dicho caso, un cabezal
de una lectora de CD se utiliza para medir la curvatura de la expansion térmica de la
muestra que resulta proporcional a la potencia absorbida por la muestra. De esta manera
resulta posible determinar en forma directa la absorcion y asi discernir entre pérdidas
por dispersion o por absorcion. La técnica se emplea en peliculas delgadas de Au,
depositadas sobre cubreobjetos de vidrio usando una configuracion de Kretschmann,
donde el angulo de incidencia supera el angulo critico, y por ende es posible excitar
plasmones superficiales sobre la superficie de Au (se excita la muestra con una onda
evanescente que se propaga por la superficie). Los resultados experimentales obtenidos
muestran que las pérdidas por dispersion no son despreciables y que se deben
contemplar en los modelos tedricos que se utilizan para ajustar curvas de pérdidas con el

fin de extraer constantes Opticas de materiales.

Como segunda aplicacion de la técnica, se utiliza la sefial de error de foco para medir
difusividad térmica. En particular, se estudia una muestra de Bi y un cubreobjetos de
vidrio. En el caso del vidrio, se deposita una pelicula delgada de Pt que sirve tanto para
reflejar el haz de prueba, como para aumentar la absorcion a la longitud de onda del haz
de excitacion. Este resultado avala el uso de la técnica en muestras opacas o
transparentes. La sefial de error de foco permite cuantificar la curvatura de la expansion
térmica superficial inducida por la absorcion de un haz de excitacion modulado. Se
realizan mediciones de la respuesta en frecuencia de la curvatura superficial, barriendo

la frecuencia de modulacion del haz de excitacion.

Del ajuste de la amplitud de dichos barridos se extrae el valor de la frecuencia de corte
o que solo depende de la difusividad térmica y del tamafio del haz de excitacion.
Aunque ambos haces poseen astigmatismo inherente, se observa que ajustando por un
modelo de curvatura con haces sin astigmatismo se recupera de forma adecuada los

valores de difusividad térmica de las muestras. Suponiendo solo astigmatismo en el haz
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de excitacion, se observa que la sefial FE es proporcional al promedio de los radios de
curvatura de la deformacién superficial inducida. Dicho promedio posee una respuesta
en frecuencia que se asemeja a la respuesta en frecuencia del radio de curvatura sin
astigmatismo. Esto permite, a primer orden, explicar el porque es posible ajustar los

datos experimentales con un modelo de curvatura sin astigmatismo.

Luego introduciendo astigmatismo en el haz de prueba, se obtiene un promedio de la
suma de la contribucion de la inversa del radio de curvatura en cada uno de los ejes del
astigmatismo del haz de excitacion, pero con pesos distintos. El peso de la contribucion
del radio de curvatura en cada eje depende del plano donde se este observando y del
propio astigmatismo del haz de prueba. Para los haces utilizados en los experimentos de
esta tesis, se puede estimar que al ajustar los datos con un modelo sin astigmatismo el
error que se comete en la determinacion de la frecuencia de corte es del orden de un
12%. Dicho error repercute de forma directa en la determinacion de la difusividad

térmica de la muestra a caracterizar.

Una de las principales ventajas de la técnica es la posibilidad de ajustar las mediciones a
una sola respuesta térmica del material: curvatura superficial. El hecho de realizar
ajustes con menor numero de parametros hace que los resultados obtenidos resulten mas
confiables. Como mencionado anteriormente, la contribuciéon de termoreflectancia se
anula en la sefial de error de foco, midiendo en la posicion de foco, donde las diagonales
del detector de cuatro cuadrantes estan balanceadas, mientras que la fotodeflexion

aunque esté presente no altera significativamente la amplitud de la sefial.

Para resolver el tema de la colinealidad de los haces se sugiere, como mejora al
dispositivo, usar diodos laser acoplados a fibra. De esta manera, combinando ambos
haces en una misma fibra con un acoplador de fibra, se asegura la colinealidad y se
anula cualquier contribucion de fotodeflexion. Dicha solucidén requiere cambiar el
esquema de deteccion, ya que el astigmatismo no estara presente en el haz de prueba y
debe ser generado usando una lente cilindrica delante del detector de cuatro cuadrantes.
La implementacion de dichas mejoras al sistema aseguraria que la sefial medida solo
posea contribuciones del desenfoque por la curvatura superficial, permitiendo hacer uso
de la fase de la sefial para medir mapas bidimensionales de difusividad térmica a una

frecuencia de modulacion fija. Ademas, el hecho de utilizar diodos laser acoplados a

144



fibra sin astigmatismo permite disminuir el error cometido en el ajuste de los datos ya
que se pueden utilizar modelos de haces circulares. Esto mejora la precision con la cual

se puede extraer la difusividad térmica de la muestra a caracterizar.

Otro problema que queda por resolver es el de la fase cero. Las fluctuaciones
observadas pueden ser producto de la respuesta de los fotodiodos del cuatro cuadrantes
o del método experimental utilizado. Al pasar a un sistema de diodos laser acoplados a
fibra, se evitan problemas de punteria y alineacion de los haces. Con el esquema
experimental actual se debe asegurar la repetibilidad de la alineacién de los haces al
realizar la medicion de la fase cero utilizando posicionadores magnéticos para los
filtros. Otra opcion es realizar una medicion indirecta de la fase cero. Ademas es
necesario estudiar los niveles de sefial de cada uno de los cuadrantes por separado y sus
respuestas en frecuencia para estudiar de donde provienen las fluctuaciones observadas

en las curvas de fase cero medidas.

Con la electronica actual que genera la sefial de error de foco, se logra una resolucion
axial subnanométrica. Un desenfoque de 1 nm, medible con la sefial de FE, se
corresponde a un radio de curvatura de 15 m y a una expansion térmica de apenas 0.2
pm. Esto equivale a un aumento de temperatura de apenas unos mK, lo que muestra el

gran potencial de la técnica en ensayos no destructivos.

Dicha resolucion y la relacion sefial-ruido se pueden mejorar utilizando amplificadores
operacionales de bajo ruido. De esta manera, se puede esperar caracterizar muestras
cuya respuesta térmica sea menor o disminuir los niveles de potencia de excitacion

necesarios.

En conclusion, se ha logrado desarrollar una técnica fototérmica sin contacto, no
destructiva, con una resolucion axial subnanométrica, resolucion lateral microscopica y
una sensibilidad del orden de ~ 1 um/V capaz de medir difusividad térmica en muestras

aun opacas o transparentes.
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